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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　１つ以上のフェノール性化合物および１つ以上の架橋性化合物を含有するモノマ成分と
担体流体とを含む反応物質混合物を調製することを含む、エマルジョンまたは懸濁液工程
によってゲル形態のポリマ粒子を作製する方法であって、
　前記担体流体が、前記担体流体の総重量に対して５０ｗｔ％未満のシクロヘキサンを含
有し、
　前記モノマ成分が重合して、前記ゲル形態のポリマ粒子を形成し、
　前記担体流体が、それぞれの種について飽和限界の少なくとも５０％の濃度で、酸、塩
基、触媒、またはこれらの組合せを含み、
　前記ゲル形態のポリマ粒子の体積平均粒度（Ｄｖ，５０）が、１ｍｍ以上である、
　ことを特徴とする方法。
【請求項２】
　１つ以上のフェノール性化合物および１つ以上の架橋性化合物を含有するモノマ成分と
担体流体とを含む反応物質混合物を調製することを含む、エマルジョンまたは懸濁液工程
によってゲル形態のポリマ粒子を作製する方法であって、
　前記モノマ成分が重合して、前記ゲル形態のポリマ粒子を形成し、
　前記担体流体が、界面活性剤を含有しないか、または臨界ミセル濃度未満の濃度で界面
活性剤を含有し、
　前記担体流体が、それぞれの種について飽和限界の少なくとも５０％の濃度で、酸、塩
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基、触媒、またはこれらの組合せを含み、
　前記ゲル形態のポリマ粒子の体積平均粒度（Ｄｖ，５０）が、１ｍｍ以上である、
　ことを特徴とする方法。
【請求項３】
　請求項１に記載の方法であって、前記担体流体が、１つ以上の植物油、１つ以上の鉱油
、１つ以上の塩素化炭化水素、１つ以上のパラフィン油、またはこれらの任意の混合物を
含むことを特徴とする方法。
【請求項４】
　請求項１に記載の方法であって、前記エマルジョンまたは懸濁液工程によって前記ゲル
形態のポリマ粒子を作製する前に、前記１つ以上のフェノール性化合物と前記１つ以上の
架橋性化合物とを互いに予備重合させて、プレポリマを形成することを特徴とする方法。
【請求項５】
　請求項１に記載の方法であって、前記反応物質混合物が、０．０１重量％から２０重量
％の、１００ダルトンから２，０００ダルトンまでの分子量を有する非イオン性界面活性
剤をさらに含むことを特徴とする方法。
【請求項６】
　請求項１に記載の方法であって、前記ゲル形態のポリマ粒子を不活性雰囲気中で５００
℃から２，４００℃までの範囲の温度で加熱して、熱分解粒子を生成することをさらに含
むことを特徴とする方法。
【請求項７】
　請求項１に記載の方法であって、前記反応物質混合物が、窒素含有電気化学改変剤をさ
らに含むことを特徴とする方法。
【請求項８】
　請求項１に記載の方法であって、
　前記ゲル形態のポリマ粒子を不活性雰囲気中で５００℃から２，４００℃までの範囲の
温度で加熱して、熱分解粒子を生成することと；
　前記熱分解粒子を、二酸化炭素、一酸化炭素、蒸気、酸素、またはこれらの任意の混合
物を含む雰囲気中で５００℃から１，３００℃までの範囲の温度で活性化させて、活性化
粒子を生成することと、
　をさらに含むことを特徴とする方法。
【請求項９】
　請求項８に記載の方法であって、前記活性化粒子が、０．５ｃｍ３／ｇ超の総細孔体積
および２４以上のゲラメータ（ＧＭ）を有することを特徴とする方法。
【請求項１０】
　請求項２に記載の方法であって、前記担体流体が、１つ以上の植物油、１つ以上の鉱油
、１つ以上の塩素化炭化水素、１つ以上のパラフィン油、またはこれらの任意の混合物を
含むことを特徴とする方法。
【請求項１１】
　請求項２に記載の方法であって、前記エマルジョンまたは懸濁液工程によって前記ゲル
形態のポリマ粒子を作製する前に、前記１つ以上のフェノール性化合物と前記１つ以上の
架橋性化合物とを互いに予備重合させて、プレポリマを形成することを特徴とする方法。
【請求項１２】
　請求項１に記載の方法であって、前記担体流体が、シクロヘキサンを含むことを特徴と
する方法。
【請求項１３】
　請求項１に記載の方法であって、前記ゲル形態のポリマ粒子の体積平均粒度（Ｄｖ，５
０）が、１ｍｍ以上６ｍｍ以下であることを特徴とする方法。
【請求項１４】
　請求項１に記載の方法であって、前記１つ以上のフェノール性化合物が、フェノール、
レゾルシノール、カテコール、ヒドロキノン、フロログルシノール、またはこれらの任意



(3) JP 6028121 B2 2016.11.16

10

20

30

40

50

の混合物を含み、前記１つ以上の架橋性化合物が、ホルムアルデヒド、パラホルムアルデ
ヒド、アセトアルデヒド、プロピオンアルデヒド、ブチルアルデヒド、フルフルアルデヒ
ド、ベンズアルデヒド、グルタルアルデヒド、グリオキサール、グリオキシル酸、グリオ
キシル酸エステル、グリオキシル酸アミド、５－（ヒドロキシメチル）フルフラール、ま
たはこれらの任意の混合物を含むことを特徴とする方法。
【請求項１５】
　請求項１に記載の方法であって、前記担体流体が、前記触媒を含み、前記触媒が、酢酸
、塩酸、硫酸、リン酸、亜リン酸、スルホン酸、没食子酸、シュウ酸、ピクリン酸、炭酸
アンモニウム、重炭酸アンモニウム、酢酸アンモニウム、水酸化アンモニウム、水酸化ナ
トリウム、炭酸ナトリウム、重炭酸ナトリウム、水酸化カリウム、炭酸カリウム、重炭酸
カリウム、ヘキサメチレンテトラミン、またはこれらの任意の混合物を含むことを特徴と
する方法。
【請求項１６】
　請求項１に記載の方法であって、
　前記１つ以上のフェノール性化合物が、フェノール、レゾルシノール、カテコール、ヒ
ドロキノン、フロログルシノール、またはこれらの任意の混合物を含み、
　前記１つ以上の架橋性化合物が、ホルムアルデヒド、パラホルムアルデヒド、アセトア
ルデヒド、プロピオンアルデヒド、ブチルアルデヒド、フルフルアルデヒド、ベンズアル
デヒド、グルタルアルデヒド、グリオキサール、グリオキシル酸、グリオキシル酸エステ
ル、グリオキシル酸アミド、５－（ヒドロキシメチル）フルフラール、またはこれらの任
意の混合物を含み、
　前記担体流体が、１つ以上の植物油、１つ以上の鉱油、１つ以上の塩素化炭化水素、１
つ以上のパラフィン油、またはこれらの任意の混合物を含み、
　前記担体流体が、前記触媒を含み、
　前記触媒が、酢酸、塩酸、硫酸、リン酸、亜リン酸、スルホン酸、没食子酸、シュウ酸
、ピクリン酸、炭酸アンモニウム、重炭酸アンモニウム、酢酸アンモニウム、水酸化アン
モニウム、水酸化ナトリウム、炭酸ナトリウム、重炭酸ナトリウム、水酸化カリウム、炭
酸カリウム、重炭酸カリウム、ヘキサメチレンテトラミン、またはこれらの任意の混合物
を含み、
　前記ゲル形態のポリマ粒子の体積平均粒度（Ｄｖ，５０）が、１ｍｍ以上６ｍｍ以下で
あることを特徴とする方法。
【請求項１７】
　請求項１６に記載の方法であって、前記エマルジョンまたは懸濁液工程によって前記ゲ
ル形態のポリマ粒子を作製する前に、前記１つ以上のフェノール性化合物と前記１つ以上
の架橋性化合物とを互いに予備重合させて、プレポリマを形成することを特徴とする方法
。
【請求項１８】
　請求項２に記載の方法であって、前記ゲル形態のポリマ粒子の体積平均粒度（Ｄｖ，５
０）が、１ｍｍ以上６ｍｍ以下であることを特徴とする方法。
【請求項１９】
　請求項２に記載の方法であって、前記１つ以上のフェノール性化合物が、フェノール、
レゾルシノール、カテコール、ヒドロキノン、フロログルシノール、またはこれらの任意
の混合物を含み、前記１つ以上の架橋性化合物が、ホルムアルデヒド、パラホルムアルデ
ヒド、アセトアルデヒド、プロピオンアルデヒド、ブチルアルデヒド、フルフルアルデヒ
ド、ベンズアルデヒド、グルタルアルデヒド、グリオキサール、グリオキシル酸、グリオ
キシル酸エステル、グリオキシル酸アミド、５－（ヒドロキシメチル）フルフラール、ま
たはこれらの任意の混合物を含むことを特徴とする方法。
【請求項２０】
　請求項２に記載の方法であって、前記担体流体が、前記触媒を含み、前記触媒が、酢酸
、塩酸、硫酸、リン酸、亜リン酸、スルホン酸、没食子酸、シュウ酸、ピクリン酸、炭酸
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アンモニウム、重炭酸アンモニウム、酢酸アンモニウム、水酸化アンモニウム、水酸化ナ
トリウム、炭酸ナトリウム、重炭酸ナトリウム、水酸化カリウム、炭酸カリウム、重炭酸
カリウム、ヘキサメチレンテトラミン、またはこれらの任意の混合物を含むことを特徴と
する方法。
【請求項２１】
　請求項２に記載の方法であって、
　前記１つ以上のフェノール性化合物が、フェノール、レゾルシノール、カテコール、ヒ
ドロキノン、フロログルシノール、またはこれらの任意の混合物を含み、
　前記１つ以上の架橋性化合物が、ホルムアルデヒド、パラホルムアルデヒド、アセトア
ルデヒド、プロピオンアルデヒド、ブチルアルデヒド、フルフルアルデヒド、ベンズアル
デヒド、グルタルアルデヒド、グリオキサール、グリオキシル酸、グリオキシル酸エステ
ル、グリオキシル酸アミド、５－（ヒドロキシメチル）フルフラール、またはこれらの任
意の混合物を含み、
　前記担体流体が、１つ以上の植物油、１つ以上の鉱油、１つ以上の塩素化炭化水素、１
つ以上のパラフィン油、またはこれらの任意の混合物を含み、
　前記担体流体が、前記触媒を含み、
　前記触媒が、酢酸、塩酸、硫酸、リン酸、亜リン酸、スルホン酸、没食子酸、シュウ酸
、ピクリン酸、炭酸アンモニウム、重炭酸アンモニウム、酢酸アンモニウム、水酸化アン
モニウム、水酸化ナトリウム、炭酸ナトリウム、重炭酸ナトリウム、水酸化カリウム、炭
酸カリウム、重炭酸カリウム、ヘキサメチレンテトラミン、またはこれらの任意の混合物
を含み、
　前記ゲル形態のポリマ粒子の体積平均粒度（Ｄｖ，５０）が、１ｍｍ以上６ｍｍ以下で
あることを特徴とする方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、全体として、酸飽和二次相を用いたエマルジョンまたは懸濁液工程による、
非モノリシックポリマ樹脂材料を調製する新規の方法であって、前記材料が炭化されるこ
とで、電気化学性能において予期されなかった改善がもたらされる方法に関する。本願に
おける方法を用いて、一般に、ポリマ相と二次相との間での酸性種および塩基性種の拡散
の制御を改善することによって、エマルジョンおよび懸濁液重合工程を改善することもで
きる。
【背景技術】
【０００２】
　活性炭（ａｃｔｉｖａｔｅｄ　ｃａｒｂｏｎ）は、電気の貯蔵および分配機器において
一般的に用いられている。活性炭の表面積、導電性および多孔性により、望ましい電気化
学性能を有する電気機器の設計が可能になる。電気二重層コンデンサ（ＥＤＬＣまたは「
ウルトラキャパシタ」）は、このような機器の例である。ＥＤＬＣは、多くの場合、活性
炭材料から調製された電極と好適な電解質とを有し、より一般的なコンデンサと比較して
、極めて高いエネルギ密度を有する。ＥＤＬＣの典型的な使途には、ワイヤレスモデム、
携帯電話、デジタルカメラおよび他の携帯式電子機器などの、データ伝送のための電力の
ショートバーストまたはピーク電力機能を必要とする機器における、エネルギの貯蔵およ
び分配が含まれる。ＥＤＬＣは、電気自動車、電車、バスなどの電気車両においても一般
的に使用されている。
【０００３】
　蓄電池は、多くの場合、活性炭材料（例えば、アノード材料、集電体、または導電性向
上剤として）を含む、もう１つの一般的なエネルギの貯蔵および分配機器である。例えば
、リチウムが間に挿入された炭素質アノードを有するリチウム／炭素蓄電池は、有望なエ
ネルギ貯蔵機器の代表である。他の種類の炭素含有蓄電池には、空気電極のための集電体
として多孔質炭素を使用する、リチウム空気蓄電池、および、多くの場合、アノードまた
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はカソードのいずれかに炭素添加剤を含む、鉛蓄電池が含まれる。蓄電池は、低電流密度
電力（ＥＤＬＣの高電流密度と比較した場合）が必要とされる数多くの電子機器において
用いられている。
【０００４】
　ＥＤＬＣおよび炭素含有蓄電池の知られている１つの限界は、高温高圧動作、充電／放
電サイクルの繰返しおよび／または経年劣化時における性能の低下である。この性能の低
下は、少なくとも一部分は、電解質が純粋でないこと、または炭素電極自体における不純
物に起因し、電解質／電極界面において電極の機能停止を引き起こすと考えられている。
よって、ＥＤＬＣおよび／または高純度炭素材料から調製される電極を備える蓄電池は、
既存の機器と比べて、より高い電圧で、より長い時間の間、より高い温度で動作させるこ
とができるであろうと示唆されている。
【０００５】
　純度に加え、炭素含有電気機器の知られているもう１つの限界は、活性炭自体の多孔質
構造である。活性炭材料は典型的には高い多孔度を有するものの、細孔サイズ分布は電気
エネルギの貯蔵および分配機器における使用に最適化されていない。このような最適化に
は、マイクロ細孔とメソ細孔の両方をブレンドすることが含まれ得る。さらに、一部の用
途では大きい表面積の炭素が望ましい可能性があるが、他の用途では、小さい表面積の材
料が好ましい。理想化された細孔サイズ分布は、最適化された炭素材料から調製される機
器の、イオン移動度の増加（すなわち、抵抗の低下）、電力密度の増加、体積静電容量（
ｖｏｌｕｍｅｔｒｉｃ　ｃａｐａｃｉｔａｎｃｅ）の改善、サイクル寿命効率の増加が含
まれるがこれらに限定されない性能特性を、最大化することができる。
【０００６】
　炭素材料を生成する１つの一般的な方法は、既存の炭素含有材料（例えば、ココナッツ
繊維またはタイヤゴム）の熱分解である。これにより、相対的に小さい表面積を有する炭
が得られ、これをその後過剰活性化させて、所望の用途に必要とされる表面積および多孔
度を有する材料を生成することができる。このような手法は、前駆体材料の元の構造によ
って本質的に制限され、典型的には、最適化されていない多孔質構造および１％以上の灰
分含有量（例えば、金属不純物）を有する炭素材料がもたらされる。
【０００７】
　活性炭材料は、化学活性化によっても調製することができる。例えば、炭素含有材料を
酸、塩基、または塩（例えば、リン酸、水酸化カリウム、水酸化ナトリウム、塩化亜鉛等
）によって処理し、続いて加熱することにより、活性炭材料が得られる。しかし、このよ
うな化学活性化は、相対的に高いレベルの望ましくない非炭素元素をもたらし（洗浄手順
後であっても）、このことが、電気機器における炭素の性能を損ねることになる。
【０００８】
　大きい表面積の活性炭材料を生成するもう１つの手法は、炭素含有有機構造単位（例え
ば、ポリマゲル）からの合成ポリマの調製である。既存の有機材料と同様に、合成によっ
て調製されたポリマを熱分解および活性化させて、活性炭材料を生成する。上記で記載さ
れた慣例的な手法とは対照的に、合成によって調製されたポリマの固有の多孔性は、活性
化ステップ中に失われる材料がより少ないため、より高い工程歩留まりをもたらす。合成
ポリマから活性炭を生成する方法、例えば、炭素のエアロゲル、キセロゲル、およびクリ
オゲルの実験室規模での生成は、当技術において公知である。
【０００９】
　このような方法は、実験室または小規模環境において適用可能であり得るが、合成ポリ
マを介して大量の炭素材料を調製することは、大規模においては制限され得る。ポリマゲ
ルのモノリシックな性質は、最終生成物、すなわち、エアロゲル、キセロゲル、またはク
リオゲルを生成することおよびこれらに変換することが困難であり、高コストである。モ
ノリスの大きなサイズおよび低い熱伝導性に起因して、モノリス構造を構成するモノマ成
分を重合させるためには、かなりの量のエネルギ、時間、および専用装置が必要とされる
。加えて、熱がモノリシックなポリマゲルの外側から内側に輸送される際の、モノリシッ
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クなポリマゲルの不均一な加熱に起因して、モノリシックなポリマ中において不均一な物
理的差異が形成され、このことが、それから生成される炭素材料の性能に負の影響を与え
得る。この不均一な加熱は、重合の発熱的性質と併せて重合度の制御を困難にし、結果と
してゲル細孔構造（およびそれから生成される炭素材料の細孔構造）を微調整することが
できにくくなる。さらに、大きいモノリシックなポリマゲルは取扱い（例えば、ある容器
から別の容器に移すこと）が難しく、炭素への加工を容易にするためには、重合後の粒度
低減（例えば、磨砕、粉砕等）が必要であり、このことが、労力、資金および生産コスト
、ならびに加工ステップおよび時間の増加につながる。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１０】
　したがって、電気エネルギ貯蔵機器において使用するための高純度で高性能の炭素材料
を調製する、コスト効率の良い調節可能な方法をさらに容易にするための、ゲル形態のポ
リマ粒子を作製する、改善された方法に対する必要性が存在する。本発明は、非モノリシ
ックゾルゲルポリマを生成する、改善された方法であって、それから生成される活性炭の
電気化学的改善を予期せずしてもたらす方法を提供することによって、この必要性を満た
すものである。
【課題を解決するための手段】
【００１１】
　エマルジョンおよび／または懸濁液工程によって非モノリシックゾル－ゲルポリマ（す
なわち、ゲル形態の粒子）を作製する、改善された方法が提供される。少なくとも１つの
具体的な実施形態では、エマルジョンまたは懸濁液工程によってゲル形態のポリマ粒子を
作製する方法は、１つ以上のフェノール性化合物および１つ以上の架橋性化合物を含有す
るモノマ成分と酸を含む担体流体とを含む反応物質混合物を調製することを含み得る。一
実施形態では、二次相担体流体を酸で飽和させる。一実施形態では、ポリマ相および担体
相中に同じ酸種が存在する。一実施形態では、酸は有機酸である。他の実施形態では、酸
は無機酸である。
【００１２】
　担体流体は、担体流体の総重量に対して１ｗｔ％未満のシクロヘキサンを含有し得る。
モノマ成分は、重合してゲル形態のポリマ粒子を形成することができる。ゲル形態のポリ
マ粒子の体積平均粒度（Ｄｖ，５０）は、１ｍｍ以上であり得る。
【００１３】
　少なくとも１つの具体的な実施形態では、エマルジョンまたは懸濁液工程によってゲル
形態のポリマ粒子を作製する、改善された方法は、１つ以上のフェノール性化合物および
１つ以上の架橋性化合物を含有するモノマ成分と無機酸を含む担体流体とを含む反応物質
混合物を調製することを含み得る。別の実施形態では、エマルジョンまたは懸濁液工程に
よってゲル形態のポリマ粒子を作製する、改善された方法は、１つ以上のフェノール性化
合物および１つ以上の架橋性化合物を含有するモノマ成分と有機酸を含む担体流体とを含
む反応物質混合物を調製することを含み得る。モノマ成分は、重合してゲル形態のポリマ
粒子を形成することができる。担体流体は、界面活性剤を含有しないか、または臨界ミセ
ル濃度未満の濃度で界面活性剤を含有し得る。ゲル形態のポリマ粒子の体積平均粒度（Ｄ
ｖ，５０）は、１ｍｍ以上であり得る。
【００１４】
　少なくとも１つの具体的な実施形態では、ポリマゲルは、体積平均粒度（Ｄｖ，５０）
が約１ｍｍ超であり、（体積平均粒度（Ｄｖ，９０）－体積平均粒度（Ｄｖ，１０））／
（体積平均粒度（Ｄｖ，５０））が３未満であるような粒度分布を有し得る（ここで、体
積平均粒度（Ｄｖ，１０）、体積平均粒度（Ｄｖ，５０）および体積平均粒度（Ｄｖ，９
０）は、粒度分布の、それぞれ、１０体積％、５０体積％および９０体積％における粒度
である）。
【００１５】
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　少なくとも１つの具体的な実施形態では、炭素材料は、アセトニトリル中のテトラエチ
ルアンモニウムテトラフルオロボランを含む電解質を用いて０．５Ａｍｐ／ｇの電流密度
で測定した場合、最大理論静電容量について２８Ｆ／ｃｍ３超を有し得る。炭素材料は、
光子誘起Ｘ線放出（ｐｈｏｔｏｎ　ｉｎｄｕｃｅｄ　ｘ－ｒａｙ　ｅｍｉｓｓｉｏｎ）に
よって測定した場合、１１から９２の間の分子量を有するすべての原子を２００ｐｐｍ未
満有し得る。
【００１６】
　１つ以上の実施形態では、方法は、一般に、モノマ成分またはポリマ前駆体（すなわち
、ポリマ相）と連続相との混合物を調製すること、およびモノマ成分またはポリマ前駆体
（例えば、レゾルシノールおよびホルムアルデヒド）を重合させることを含む。混合物は
、エマルジョンおよび／または懸濁液であってもよい。次いで、得られたポリマを、任意
選択で、熱分解および／または活性化が含まれる数多くの後処理手順によって、炭素材料
に変換することができる。有利には、本発明者らは、この度開示された方法が、ポリマゲ
ル（例えば、縮合ポリマゲル）および炭素材料を商業的に妥当な規模で調製することを可
能にし、ゲルおよび炭素材料の多孔質構造および粒度などの物理特性を、プロセスパラメ
ータ（例えば、連続相の選択等）によって制御することができることを発見した。
【００１７】
　したがって、一実施形態では、本開示は、エマルジョンまたは懸濁液工程によって縮合
ポリマゲルを調製する、改善された方法であって、
　ａ）連続相と、１つ以上のポリマ前駆体、および任意選択の溶媒、および任意選択の触
媒を含むポリマ相とを含む混合物を調製すること；ならびに
　ｂ）担体相が酸を含むこと；ならびに
　ｃ）１つ以上のポリマ前駆体が互いに反応して縮合ポリマゲルを形成するのに十分な温
度および時間で、混合物をエージングすること、
　を含む方法を提供する。
【００１８】
　別の実施形態では、本開示は、縮合ポリマゲルを乾燥させることを含む、乾燥縮合ポリ
マゲルを調製する、改善された方法であって、縮合ポリマゲルが、
　ａ）連続相と、１つ以上のポリマ前駆体および任意選択の溶媒を含むポリマ相とを含む
混合物を調製すること；ならびに
　ｂ）担体相が酸を含むこと；ならびに
　ｃ）１つ以上のポリマ前駆体が互いに反応して縮合ポリマゲルを形成するのに十分な温
度および時間で、混合物をエージングすること、
　を含むエマルジョンまたは懸濁液工程によって調製されている方法を対象とする。
【００１９】
　さらに他の実施形態では、本開示は、縮合ポリマゲル粒子を熱分解させて熱分解炭素材
料を得ることを含む、熱分解炭素材料を調製する、改善された方法であって、縮合ポリマ
ゲル粒子が、
　ａ）連続相と、１つ以上のポリマ前駆体および任意選択の溶媒を含むポリマ相とを含む
混合物を調製すること；ならびに
　ｂ）担体相が酸を含むこと；ならびに
　ｃ）１つ以上のポリマ前駆体が互いに反応して縮合ポリマゲルを形成するのに十分な温
度および時間で、混合物をエージングすること、
　を含む工程によって調製されている方法を提供する。
【００２０】
　さらに他の実施形態では、本開示は、乾燥縮合ポリマゲル粒子を熱分解させて熱分解炭
素材料を得ることを含む、熱分解炭素材料を調製する、改善された方法であって、縮合ポ
リマゲル粒子が、
　ａ）連続相と、１つ以上のポリマ前駆体および任意選択の溶媒を含むポリマ相とを含む
混合物を調製すること；ならびに
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　ｂ）担体相が酸を含むこと；ならびに
　ｃ）１つ以上のポリマ前駆体が互いに反応して縮合ポリマゲルを形成するのに十分な温
度および時間で、混合物をエージングすること、
　を含む工程によって調製されている方法を提供する。
【００２１】
　さらに他の実施形態では、本開示は、乾燥または未乾燥のポリマゲル粒子から調製され
た熱分解炭素を活性化させて活性炭材料を得ることを含む、活性炭材料を調製する、改善
された方法であって、縮合ポリマゲル粒子が、
　ａ）連続相と、１つ以上のポリマ前駆体および任意選択の溶媒を含むポリマ相とを含む
混合物を調製すること；ならびに
　ｂ）担体相が酸を含むこと；ならびに
　ｃ）１つ以上のポリマ前駆体が互いに反応して縮合ポリマゲルを形成するのに十分な温
度および時間で、混合物をエージングすること、
　を含む工程によって調製されている方法を提供する。
【００２２】
　また、アセトニトリル中のテトラエチルアンモニウムテトラフルオロボランを含む電解
質を用いて電気二重層ウルトラキャパシタにおいて測定した場合、前例のない高いレベル
の最大理論静電容量を有する活性炭の組成物も、本願において記載される。
【００２３】
　さらに、本願において記載される方法によって生成され、および／または本願において
記載される新規の特性を呈する炭素材料を含む、電極、ウルトラキャパシタ、蓄電池、お
よび他のエネルギ貯蔵機器などの機器が、本願において記載される。
【００２４】
　本発明のこれらおよび他の態様は、以下の詳細な説明を参照すると明らかになると思わ
れる。この目的を達成するために、ある特定の背景情報、手順、化合物および／または組
成物をより詳細に記述する、様々な参考文献が本願において記載され、それぞれについて
、それらの全内容を本願に引用して援用する。
【００２５】
　図中において、同一の参照番号は同様の要素であるとみなす。図中の要素の大きさおよ
び相対的位置は、必ずしも一定の縮尺で描かれてはおらず、これらの要素の一部は、図の
視認性を改善するために、任意に拡大および配置されている。さらに、描かれている要素
の特定の形状は、その特定の要素の実際の形状に関するいずれかの情報を伝達することを
意図したものではなく、図中における認識のし易さのために選択されたにすぎない。
【図面の簡単な説明】
【００２６】
【図１】図１は、活性炭試料１－１（実線）および活性炭試料１－２（破線）についての
Ｎ２吸収等温線のＤＦＴモデル化によって決定された、活性炭の細孔体積分布を示す。
【発明を実施するための形態】
【００２７】
　以下の記述において、様々な実施形態に対する完全な理解を可能にするために、ある特
定の詳細が記載される。しかし、当業者であれば、本発明がこれらの詳細を用いずに実施
されてもよいことを理解すると思われる。他の例では、実施形態の記述を不必要に曖昧に
するのを避けるため、周知の構造は図示も説明もされていない。文脈により別の必要性が
ない限り、本明細書およびそれに続く特許請求の範囲を通して、「含む（ｃｏｍｐｒｉｓ
ｅ）」という単語ならびに「含む（ｃｏｍｐｒｉｓｅｓ）」および「含んでいる（ｃｏｍ
ｐｒｉｓｉｎｇ）」などのその変形は、オープンで包括的な意味、すなわち、「～を含む
がこれらに限定されない」として解釈されるべきである。さらに、本願において記載され
る表題は便宜的なものにすぎず、特許請求される発明の範囲または意味を説明するもので
はない。
【００２８】
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　本明細書全体にわたり、「一実施形態」または「実施形態」に対する言及は、その実施
形態と関連して記載される特定の特徴、構造または特質が、少なくとも１つの実施形態に
含まれることを意味する。よって、「一実施形態では」または「実施形態では」という語
句の本明細書全体にわたる様々な場所での登場は、必ずしもすべてが同じ実施形態を指し
ているのではない。さらに、特定の特徴、構造、または特質は、１つ以上の実施形態にお
いて任意の好適な様式で組み合わされてもよい。また、本明細書および添付の特許請求の
範囲において使用される場合、単数形「ａ」、「ａｎ」、および「ｔｈｅ」は、文脈によ
り明確に別の指示がなされない限り、複数の指示物を包含する。また、「または」という
用語が、文脈により明確に別の指示がなされない限り、一般に「および／または」を含め
たその意味で用いられる点にも留意すべきである。
【００２９】
［定義］
　本願において使用される場合、そして、文脈により明確に別の指示がなされない限り、
以下の用語は、以下で特定される意味を有する。
【００３０】
　「酸飽和二次相」とは、酸を二次相または担体流体中に移行させるのに十分な条件下で
、酸が二次相または担体流体中に、それ以上吸収される、組み合わせられる、または添加
されることができない状態になるまで酸と接触させられた、二次相または担体流体を指す
。
【００３１】
　「炭素材料」とは、炭素から実質的になる（例えば、重量基準で９０％超、９５％超、
９９％超または９９．９％超）材料または物質を指す。炭素材料には、アモルファスおよ
び結晶性炭素材料に加えて、超高純度炭素材料が含まれる。一部の炭素材料は、以下でよ
り詳細に記載されるように、機器性能を改変させる（例えば、向上させる）ために、電気
化学改変剤（例えばＳｉまたはＮ）を含んでいてもよい。炭素材料の例には、活性炭、熱
分解乾燥ポリマゲル、熱分解ポリマクリオゲル、熱分解ポリマキセロゲル、熱分解ポリマ
エアロゲル、活性化乾燥ポリマゲル、活性化ポリマクリオゲル、活性化ポリマキセロゲル
、活性化ポリマエアロゲル等が含まれるが、これらに限定されない。
【００３２】
　「電気化学改変剤（ｅｌｅｃｔｒｏｃｈｅｍｉｃａｌ　ｍｏｄｉｆｉｅｒ）」とは、炭
素材料の電気化学性能を改変させる（例えば、向上させるまたは低下させる）、任意の化
学元素、化学元素を含む化合物、または異なる化学元素および化合物の任意の組合せを指
す。電気化学改変剤は、炭素材料の抵抗、容量、電力性能、安定性および他の特性を変化
させる（増加または低下させる）ことができる。電気化学改変剤は、一般に、所望の電気
化学効果を付与する。対照的に、炭素材料中の不純物は、一般に望ましくなく、炭素材料
の電気化学性能を向上させるのではなく、低下させる傾向がある。本開示の状況における
電気化学改変剤の例には、周期表の１２～１５族の元素、ならびに周期表の１２～１５族
の元素を含む化合物または酸化物、硫黄、タングステンおよび銀などの他の元素、ならび
にこれらの組合せまたは混合物が含まれ得るが、これらに限定されない。例えば、電気化
学改変剤には、鉛、スズ、アンチモン、ビスマス、ヒ素、タングステン、銀、亜鉛、カド
ミウム、インジウム、ケイ素、これらの組合せ、またはこれらの混合物、ならびにこれら
の酸化物およびこれらを含む化合物が含まれ得るが、これらに限定されない。
【００３３】
　「１２族」元素には、亜鉛（Ｚｎ）、カドミウム（Ｃｄ）、水銀（Ｈｇ）、およびコペ
ルニシウム（Ｃｎ）が含まれる。
【００３４】
　「１３族」元素には、ホウ素（Ｂ）、アルミニウム（Ａｌ）、ガリウム（Ｇａ）、イン
ジウム（Ｉｎ）およびタリウム（Ｔｌ）が含まれる。
【００３５】
　「１４族」元素には、炭素（Ｃ）、ケイ素（Ｓｉ）、ゲルマニウム（Ｇｅ）、スズ（Ｓ
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ｎ）および鉛（Ｐｂ）が含まれる。
【００３６】
　「１５族」元素には、窒素（Ｎ）、リン（Ｐ）、ヒ素（Ａｓ）、アンチモン（Ｓｂ）お
よびビスマス（Ｂｉ）が含まれる。
【００３７】
　「アモルファス」とは、構成要素である原子、分子、またはイオンが、規則的な反復パ
ターンを有さずランダムに配置されている材料、例えば、アモルファス炭素材料を指す。
アモルファス材料は、幾分の局在化した結晶性（すなわち、規則性）を有していてもよい
が、原子の位置の長距離秩序を欠く。熱分解炭素材料および／または活性炭材料は、一般
にアモルファスである。
【００３８】
　「結晶性」とは、構成要素である原子、分子、またはイオンが、秩序立った反復パター
ンで配置されている材料を指す。結晶性炭素材料の例には、ダイヤモンドおよびグラフェ
ンが含まれるが、これらに限定されない。
【００３９】
　「合成」とは、天然源由来ではなく、化学的手段によって調製された物質を指す。例え
ば、合成炭素材料は、前駆体材料から合成され、天然源から単離されない炭素材料である
。
【００４０】
　「不純物」または「不純物元素」とは、基礎となる材料の化学組成と異なる、意図せず
して添加された、基礎となる材料中における外来物質（例えば、化学元素）を指す。例え
ば、炭素材料中の不純物とは、炭素材料中に存在する、炭素以外の任意の元素または炭素
以外の元素の組合せを指す。不純物レベルは、典型的には、百万分率（ｐｐｍ）で表現さ
れる。
【００４１】
　「ＰＩＸＥ不純物」または「ＰＩＸＥ元素」は、１１から９２まで（すなわち、ナトリ
ウムからウランまで）の範囲の原子番号を有する、任意の不純物元素である。「総ＰＩＸ
Ｅ不純物含有量」および「総ＰＩＸＥ不純物レベル」という語句は、いずれも、試料、例
えば、ポリマゲルまたは炭素材料中に存在するすべてのＰＩＸＥ不純物の合計を指す。Ｐ
ＩＸＥ不純物の濃度および種類（ｉｄｅｎｔｉｔｙ）は、光子誘起Ｘ線放出（ＰＩＸＥ）
によって決定することができる。
【００４２】
　「超高純度」とは、０．０５０％未満の総ＰＩＸＥ不純物含有量を有する物質を指す。
例えば、「超高純度炭素材料」は、０．０５０％（すなわち、５００ｐｐｍ）未満の総Ｐ
ＩＸＥ不純物含有量を有する炭素材料である。
【００４３】
　「灰分含有量」とは、物質を高温の分解温度に供した後に残存する、非揮発性無機物を
指す。本願において、炭素材料の灰分含有量は、非揮発性元素が予測される燃焼生成物（
すなわち、酸化物）に完全に変換されると仮定して、光子誘起Ｘ線放出によって測定した
場合の総ＰＩＸＥ不純物含有量から計算される。
【００４４】
　「ポリマ」とは、１つ以上の構造反復単位からなる巨大分子を指す。
【００４５】
　「合成ポリマ前駆体材料」または「ポリマ前駆体」とは、合成ポリマの調製において使
用される化合物を指す。ポリマ前駆体は、一般に、他の化合物と組み合わせて（すなわち
、反応させて）、ポリマ、例えば、縮合ポリマを形成することができる化合物である。ポ
リマ前駆体には、モノマおよび部分的に重合したモノマ（すなわち、ダイマー、オリゴマ
等）が含まれる。一般に、ポリマ前駆体は、芳香族もしくは脂肪族アルコールまたはアミ
ンおよびカルボニル含有化合物（例えば、カルボン酸、ケトン、アルデヒド、イソシアネ
ート、尿素、アミド、酸ハロゲン化物、エステル、活性化カルボニル含有化合物等）から
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選択される。本願において開示される調製のある特定の実施形態において使用することが
できるポリマ前駆体の例には、アルデヒド（すなわち、ＨＣ（＝Ｏ）Ｒ［式中、Ｒは、有
機基である］）、例えば、メタナール（ホルムアルデヒド）；エタナール（アセトアルデ
ヒド）；プロパナール（プロピオンアルデヒド）；ブタナール（ブチルアルデヒド）；フ
ルフラール（フルフルアルデヒド）、グルコース、ベンズアルデヒド、およびシンナムア
ルデヒドなどが含まれ得るが、これらに限定されない。他の例示的なポリマ前駆体には、
フェノールならびにジヒドロキシベンゼンまたはトリヒドロキシベンゼンなど、例えば、
レゾルシノール（すなわち、１，３－ジヒドロキシベンゼン）、カテコール、ヒドロキノ
ン、およびフロログルシノールなどのポリヒドロキシベンゼンなどのフェノール性化合物
が含まれるが、これらに限定されない。メラミンなどのアミンおよび／または尿素も使用
してもよい。２つ以上のポリヒドロキシベンゼンの混合物もまた、ポリマ前駆体の意味に
含まれることが想定されている。
【００４６】
　「縮合ポリマ」は、１つ以上のポリマ前駆体の反応から小分子（例えば、水）を取り除
くことによって生じるポリマである。例示的な縮合ポリマには、アルコールまたはアミン
とカルボニル含有化合物との反応から形成されるポリマが含まれるが、これらに限定され
ない。
【００４７】
　「モノリシック（ｍｏｎｏｌｉｔｈｉｃ）」とは、本質的に粒子状でない、固体の三次
元構造を指す。
【００４８】
　「ゾル」とは、前駆体粒子（例えば、ポリマ前駆体）のコロイド状懸濁液を指し、「ゲ
ル」という用語は、前駆体粒子の縮合または反応によって得られる、湿潤した三次元多孔
質網目状構造を指す。
【００４９】
　「ポリマゲル」とは、網目状構造成分がポリマであるゲルを指し、一般にポリマゲルは
、合成前駆体またはポリマ前駆体から形成されたポリマからなる、湿潤した（水系または
非水系）三次元構造である。
【００５０】
　「ゾルゲル」とは、ポリマが、ポリマ前駆体の反応によって得られる湿潤した三次元多
孔質網目状構造を形成するコロイド状懸濁液である、ポリマゲルのサブクラスを指す。
【００５１】
　「ポリマヒドロゲル」または「ヒドロゲル」とは、合成前駆体またはモノマのための溶
媒が、水または水と１つ以上の水混和性溶媒との混合物である、ポリマゲルまたはゲルの
サブクラスを指す。
【００５２】
　「ＲＦポリマヒドロゲル」とは、ポリマが、水または水と１つ以上の水混和性溶媒との
混合物中におけるレゾルシノールとホルムアルデヒドとの触媒反応によって形成された、
ポリマゲルのサブクラスを指す。
【００５３】
　「連続相」とは、重合成分（すなわち、ポリマ前駆体、触媒、酸等）が溶解、懸濁およ
び／または乳化させられる液相を指す。連続相は、親水性であっても疎水性であってもよ
く、様々な粘度を有していていもよい。２つ以上の異なる連続相の混合物もまた想定され
ている。数多くの異なる液体（例えば、溶媒）を、本願においてより詳細に記載される本
発明の状況において用いてもよい。
【００５４】
　「酸」とは、溶液のｐＨを低下させることが可能な任意の物質を指す。酸には、アレニ
ウス酸、ブレンステッド酸およびルイス酸が含まれる。「固体酸」とは、溶媒中に溶解さ
せたときに酸性溶液を生ずる、乾燥または顆粒状化合物を指す。「酸性」という用語は、
酸の特性を有することを意味する。
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【００５５】
　「塩基」とは、溶液のｐＨを上昇させることが可能な任意の物質を指す。塩基には、ア
レニウス塩基、ブレンステッド塩基およびルイス塩基が含まれる。「固体塩基」とは、溶
媒中に溶解させたときに塩基性溶液を生ずる、乾燥または顆粒状化合物を指す。「塩基性
」という用語は、塩基の特性を有することを意味する。
【００５６】
　「混合溶媒系」とは、２つ以上の溶媒、例えば、２つ以上の混和性溶媒からなる溶媒系
を指す。二元溶媒系（すなわち、２つの溶媒を含有する混合溶媒）の例には、水と酢酸；
水とギ酸；水とプロピオン酸；および水と酪酸等が含まれるが、これらに限定されない。
三元溶媒系（すなわち、３つの溶媒を含有する）には、水と酢酸とエタノール；水と酢酸
とアセトン；水と酢酸とギ酸；水と酢酸とプロピオン酸等が含まれるが、これらに限定さ
れない。本発明は、２つ以上の溶媒を含むすべての混合溶媒系を想定している。
【００５７】
　「混和性」とは、混合物がある特定の温度、圧力、および組成の範囲にわたって単一の
相を形成する、混合物の特性を指す。
【００５８】
　「触媒」とは、化学反応の速度を変化させる物質である。触媒は、触媒が周期的に再生
されるような周期的様式で反応に関与する。本開示は、ナトリウムを含有しない触媒を想
定している。本願において記載されるポリマゲル（例えば、超高純度ポリマゲル）の調製
において使用される触媒は、ポリマ前駆体の重合を促進して超高純度ポリマゲルを形成さ
せる、任意の化合物とすることができる。「揮発性触媒」は、大気圧以下で気化する傾向
を有する触媒である。例示的な揮発性触媒には、重炭酸アンモニウム、炭酸アンモニウム
、水酸化アンモニウム、およびこれらの組合せなどのアンモニウム塩が含まれるが、これ
らに限定されない。
【００５９】
　「溶媒」とは、反応物質（例えば、超高純度ポリマ前駆体）を溶解または懸濁させ、反
応が生じ得る媒体となる物質を指す。本願において開示されるゲル、超高純度ポリマゲル
、超高純度合成炭素材料および超高純度合成アモルファス炭素材料の調製において有用な
溶媒の例には、水、アルコールおよびこれらの混合物が含まれるが、これらに限定されな
い。例示的なアルコールには、エタノール、ｔ－ブタノール、メタノールおよびこれらの
混合物が含まれる。このような溶媒は、合成超高純度ポリマ前駆体材料の溶解、例えば、
フェノール性化合物またはアルデヒド化合物の溶解にとって有用である。加えて、一部の
工程では、このような溶媒は、ポリマヒドロゲル中での溶媒交換（凍結および乾燥の前の
）のために用いられ、この場合、前駆体、例えば、レゾルシノールとホルムアルデヒドと
の重合に由来する溶媒が、純粋なアルコールと交換される。本出願の一実施形態では、溶
媒交換を含まない工程によってクリオゲルが調製される。「パーセント固形物」とは、系
に添加されるポリマ形成剤（例えば、レゾルシノール、フェノール、ホルムアルデヒド、
尿素等）の総量を、モノマ形成剤と液体（例えば、水、酢酸等）との総量で除したものを
指す。この計算には、いずれの触媒もそれ以外のものも含まれない。
【００６０】
　「添加された水」とは、系に独立に添加された（予備混合物または主溶液の一部分のい
ずれかとして）水を指し、所定のモノマを形成するために不可欠な水はまったく含まない
。
【００６１】
　「乾燥ゲル」または「乾燥ポリマゲル」とは、例えば、凍結乾燥、噴霧乾燥、真空乾燥
、溶媒抽出などの当技術において公知の方法により、溶媒、一般的には水、または水と１
つ以上の水混和性溶媒との混合物が実質的に除去された、ゲルまたはポリマゲルをそれぞ
れ指す。
【００６２】
　「熱分解乾燥ポリマゲル」とは、熱分解されたがまだ活性化されていない乾燥ポリマゲ
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ルを指し、一方、「活性化乾燥ポリマゲル」とは、活性化された乾燥ポリマゲルを指す。
【００６３】
　「クリオゲル（ｃｒｙｏｇｅｌ）」とは、凍結乾燥によって乾燥させられた乾燥ゲルを
指す。
【００６４】
　「ＲＦクリオゲル」とは、ゲルがレゾルシノールとホルムアルデヒドとの触媒反応から
形成された、凍結乾燥によって乾燥させられた乾燥ゲルを指す。
【００６５】
　「熱分解クリオゲル」は、熱分解されたがまだ活性化されていないクリオゲルである。
【００６６】
　「活性化クリオゲル」は、活性炭材料を得るために活性化されたクリオゲルである。
【００６７】
　「キセロゲル（ｘｅｒｏｇｅｌ）」とは、例えば、大気圧以下で空気乾燥によって乾燥
させられた乾燥ゲルを指す。
【００６８】
　「熱分解キセロゲル」は、熱分解されたがまだ活性化されていないキセロゲルである。
【００６９】
　「活性化キセロゲル」は、活性炭材料を得るために活性化されたキセロゲルである。
【００７０】
　「エアロゲル（ａｅｒｏｇｅｌ）」とは、例えば、超臨界二酸化炭素を使用した超臨界
乾燥によって乾燥させられた乾燥ゲルを指す。
【００７１】
　「熱分解エアロゲル」は、熱分解されたがまだ活性化されていないエアロゲルである。
【００７２】
　「活性化エアロゲル」は、活性炭材料を得るために活性化されたエアロゲルである。
【００７３】
　「有機抽出溶媒」とは、ポリマ前駆体の重合が開始した後、一般には、ポリマヒドロゲ
ルの重合が完了した後、ポリマヒドロゲルに添加される有機溶媒を指す。
【００７４】
　「高速多方向凍結（ｒａｐｉｄ　ｍｕｌｔｉ－ｄｉｒｅｃｔｉｏｎａｌ　ｆｒｅｅｚｉ
ｎｇ）」とは、モノリシックなポリマゲルからポリマゲル粒子を作り出し、前記ポリマゲ
ル粒子を好適に低温である媒体に供することによる、ポリマゲルを凍結させる工程を指す
。低温である媒体は、例えば、液体窒素、窒素ガス、または固体二酸化炭素とすることが
できる。高速多方向凍結中は、氷の核生成が氷の結晶成長を支配する。好適に低温である
媒体は、例えば、約－１０℃未満の温度を有する気体、液体、または固体であり得る。あ
るいは、好適に低温である媒体は、約－２０℃未満の温度を有する気体、液体、または固
体であり得る。あるいは、好適に低温である媒体は、約－３０℃未満の温度を有する気体
、液体、または固体であり得る。
【００７５】
　「活性化させる」および「活性化」とは、それぞれ、原材料または炭化／熱分解された
物質を、酸化雰囲気（例えば、二酸化炭素、酸素、蒸気またはこれらの組合せ）への曝露
中に活性化滞留温度で加熱することで、「活性化された」物質（例えば、活性化クリオゲ
ルまたは活性炭材料）を生成する工程を指す。活性化工程は、一般に、粒子の表面を剥ぎ
取り、表面積の増加をもたらす。あるいは、活性化は、化学的な手段、例えば、炭素含有
前駆体材料に、リン酸などの酸または水酸化カリウム、水酸化ナトリウムなどの塩基、ま
たは塩化亜鉛などの塩などの化学物質を含浸し、その後炭化することによってなすことが
できる。「活性化された」とは活性化工程を受けた材料または物質、例えば、炭素材料を
指す。
【００７６】
　「炭化させる（ｃａｒｂｏｎｉｚｉｎｇ）」、「熱分解させる（ｐｙｒｏｌｙｚｉｎｇ
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）」、「炭化（ｃａｒｂｏｎｉｚａｔｉｏｎ）」および「熱分解（ｐｙｒｏｌｙｓｉｓ）
」とは、それぞれ、炭素含有物質を、工程の最後で回収される標的材料が主に炭素となる
ように、不活性雰囲気（例えば、アルゴン、窒素またはこれらの組合せ）または真空中に
おいて、熱分解滞留温度で加熱する工程を指す。「熱分解された」とは、熱分解工程を受
けた材料または物質、例えば、炭素材料を指す。
【００７７】
　「滞留温度（ｄｗｅｌｌ　ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ）」とは、相対的に一定の温度を維
持する（すなわち、温度を上昇させることも低下させることもしない）ために確保されて
いる工程の一部における、炉の温度を指す。例えば、熱分解滞留温度とは、熱分解中にお
ける、炉の相対的に一定の温度を指し、活性化滞留温度とは、活性化中における、炉の相
対的に一定の温度を指す。
【００７８】
　「細孔」とは、例えば、活性炭、熱分解乾燥ポリマゲル、熱分解ポリマクリオゲル、熱
分解ポリマキセロゲル、熱分解ポリマエアロゲル、活性化乾燥ポリマゲル、活性化ポリマ
クリオゲル、活性化ポリマキセロゲル、活性化ポリマエアロゲルなどの炭素材料における
、表面の開口もしくは陥没、またはトンネルを指す。細孔は、単一のトンネルであっても
よく、構造全体にわたる連続的網目状構造において他のトンネルと連結していてもよい。
【００７９】
　「細孔構造」とは、活性炭材料などの炭素材料中における、内部細孔の表面の構成を指
す。細孔構造の構成要素には、細孔サイズ、細孔体積、表面積、密度、細孔サイズ分布お
よび細孔長さが含まれる。一般に、活性炭材料の細孔構造は、ミクロ細孔およびメソ細孔
を含む。例えば、ある特定の実施形態では、ミクロ細孔のメソ細孔に対する比は、電気化
学性能の向上のために最適化される。
【００８０】
　「メソ細孔」とは、一般に、２ナノメートルから５０ナノメートルまでの範囲の直径を
有する細孔を指し、一方、「ミクロ細孔」という用語は、２ナノメートル未満の直径を有
する細孔を指す。
【００８１】
　「表面積」とは、ＢＥＴ技法によって測定可能な、物質の総比表面積を指す。表面積は
、典型的には、ｍ２／ｇの単位で表現される。ＢＥＴ（Ｂｒｕｎａｕｅｒ／Ｅｍｍｅｔｔ
／Ｔｅｌｌｅｒ）技法は、不活性ガス、例えば窒素を用いて材料上に吸着された気体の量
を測定するものであり、当技術においては、材料の露出面積（ａｃｃｅｓｓｉｂｌｅ　ｓ
ｕｒｆａｃｅ　ａｒｅａ）を決定するために一般的に使用される。
【００８２】
　メソ細孔およびミクロ細孔に言及する際に使用される場合、「連結された」とは、この
ような細孔の空間的な方向性を指す。
【００８３】
　「有効長さ（ｅｆｆｅｃｔｉｖｅ　ｌｅｎｇｔｈ）」とは、塩イオンを電解質から受容
することが可能であるような十分な直径を有する細孔の、長さの一部分を指す。
【００８４】
　「電極」とは、それによって電気が物体、物質または領域を出入りする、導体を指す。
【００８５】
　「結合剤」とは、結合剤と粒子とを一緒に混合した後で、得られた混合物をシート、ペ
レット、円盤または他の形状に成形することができるように、物質（例えば、炭素材料）
の個々の粒子を保持することが可能な材料を指す。ある特定の実施形態では、電極は、開
示される炭素材料および結合剤を含んでいてもよい。結合剤の非排他的な例には、例えば
、ＰＴＦＥ（ポリテトラフルオロエチレン、Ｔｅｆｌｏｎ（登録商標））、ＰＦＡ（ペル
フルオロアルコキシポリマ樹脂、Ｔｅｆｌｏｎ（登録商標）としても知られる）、ＦＥＰ
（フッ化エチレンプロピレン、Ｔｅｆｌｏｎ（登録商標）としても知られる）、ＥＴＦＥ
（ポリエチレンテトラフルオロエチレン、ＴｅｆｚｅｌおよびＦｌｕｏｎとして販売され
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ている）、ＰＶＦ（ポリフッ化ビニル、Ｔｅｄｌａｒとして販売されている）、ＥＣＴＦ
Ｅ（ポリエチレンクロロトリフルオロエチレン、Ｈａｌａｒとして販売されている）、Ｐ
ＶＤＦ（ポリフッ化ビニリデン、Ｋｙｎａｒとして販売されている）、ＰＣＴＦＥ（ポリ
クロロトリフルオロエチレン、Ｋｅｌ－ＦおよびＣＴＦＥとして販売されている）、トリ
フルオロエタノール、これらの組合せ、およびこれらの混合物などのフルオロポリマが含
まれる。
【００８６】
　「不活性」とは、電気エネルギ貯蔵機器の電解質中において活性でない材料を指し、す
なわち、この材料は、顕著な量のイオンを吸収せず、化学的に変化、例えば、劣化もしな
い。
【００８７】
　「導電性」とは、緩く保持された価電子の伝達によって電子を伝導する、材料の能力を
指す。
【００８８】
　「集電体」とは、電気的接続をもたらすことで機器を出入りする電気の流れを促進する
、電気エネルギの貯蔵および／または分配機器の部品を指す。集電体は、多くの場合、金
属および／または他の導電性材料を含み、電極を出入りする電気の流れを促進するために
、電極の下地として使用され得る。
【００８９】
　「電解質」とは、物質が電気的に導電性となるような、遊離イオンを含有する物質を意
味する。電解質は、電気エネルギの貯蔵機器において一般的に用いられる。電解質の例に
は、ＴＥＡ　ＴＦＢ（テトラフルオロホウ酸テトラエチルアンモニウム）、ＭＴＥＡＴＦ
Ｂ（テトラフルオロホウ酸メチルトリエチルアンモニウム）などのテトラアルキルアンモ
ニウム塩、ＥＭＩＴＦＢ（テトラフルオロホウ酸１－エチル－３－メチルイミダゾリウム
）、テトラエチルアンモニウムに基づく塩、トリエチルアンモニウムに基づく塩、または
これらの混合物などの溶質と組み合わせた、炭酸プロピレン、炭酸エチレン、炭酸ブチレ
ン、炭酸ジメチル、炭酸メチルエチル、炭酸ジエチル、スルホラン、メチルスルホラン、
アセトニトリル、またはこれらの混合物などの溶媒が含まれるが、これらに限定されない
。一部の実施形態では、電解質は、弱い水性硫酸または水性水酸化カリウムなどの、水性
酸または水性塩基の電解質とすることができる。
【００９０】
　「アミン」は、－ＮＨ２などの、窒素原子を含む化合物である。
【００９１】
　「アルコール」は、－ＯＨ部分を含む化合物である。
【００９２】
　「カルボニル」は、酸素に二重結合した炭素（Ｃ＝Ｏ）を含む化合物である。
【００９３】
　「フェノール類」とは、１つ以上のアルコール部分が結合した芳香族環（例えば、ベン
ゼン）を指す。フェノールとレゾルシノールはいずれも「フェノール類」である。
【００９４】
　「多価アルコール」とは、１つより多くのアルコール部分を有する任意の化合物を指す
。
【００９５】
　「糖」は、グルコース、フルクトース、ラクトースなどの多価アルコールである。
【００９６】
　「アルキルアミン」とは、アミン部分を含むアルキル基（すなわち、飽和または不飽和
の、任意選択で置換された炭化水素化合物）を指す（例えば、メチルアミン等）。
【００９７】
　「芳香族アミン」とは、アミン基を含む芳香族基（すなわち、ベンゼンなどの、共役さ
れたπ結合の環状列を有する環状の不飽和炭化水素）を指す（例えば、アニリン等）。
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【００９８】
　「アルデヒド」は、－Ｃ（＝Ｏ）Ｈ部分を含む化合物である。
【００９９】
　「ケトン」は、－Ｃ（＝Ｏ）－部分を含む化合物である。
【０１００】
　「カルボン酸」は、－Ｃ（＝Ｏ）ＯＨ部分を含む化合物である。
【０１０１】
　「エステル」は、－Ｃ（＝Ｏ）Ｏ－部分を含む化合物である。
【０１０２】
　「酸ハロゲン化物」は、－Ｃ（＝Ｏ）Ｘ部分［式中、Ｘは、フッ素、塩素、臭素、ヨウ
素またはアスタチンである］を含む任意の化合物である。
【０１０３】
　「イソシアネート」とは、－Ｎ＝Ｃ＝Ｏ部分を含む化合物である。
【０１０４】
　「担体流体」とは、懸濁液流体、溶媒、希釈剤、分散流体、エマルジョン流体、ならび
に／または懸濁液および／もしくはエマルジョンの連続相を指し得る。１つ以上の実施形
態では、「連続相」という用語は、「担体流体」と同じ定義を有する。１つ以上の実施形
態では、担体流体という用語は、「連続相」と同じ定義を有する。１つ以上の実施形態で
は、「担体流体」という用語は、「溶媒」と同じ定義を有する。１つ以上の実施形態では
、「溶媒」という用語は、「担体流体」と同じ定義を有する。
【０１０５】
　「懸濁液工程」、「懸濁液重合工程」、「分散工程」、および「分散重合工程」は互換
的に使用され、反応物質混合物を、炭化水素および／または水などの担体または「連続相
」流体中で混合するが、反応物質混合物相と担体または連続相流体とが混和性でない、不
均一重合工程を指す。一部の実施形態では、反応物質混合物を、担体流体または連続相中
に液滴として懸濁液または分散させることができ、ここで、モノマ成分が重合してポリマ
の粒子を形成する、および／または硬化してポリマの硬化粒子を形成する。一部の実施形
態では、反応混合物をかき混ぜる（ａｇｉｔａｔｅ）ことができる。一部の実施形態では
、反応混合物をかき混ぜない。
【０１０６】
　「エマルジョン工程」および「エマルジョン重合工程」とは、「通常の」エマルジョン
と「逆」エマルジョンの両方を指す。エマルジョンは、１つ以上の側面において懸濁液と
異なる。１つの違いは、エマルジョンは通常、エマルジョン（非常に小さいサイズの液滴
）を作り出すまたは形成する、界面活性剤の使用を伴う。担体または連続相流体が水など
の親水性流体であり、反応物質混合物相が疎水性化合物である場合、担体または連続相流
体中でモノマの液滴が界面活性剤の補助によって乳化した、通常のエマルジョン（例えば
、水中油型）が形成される。モノマは、これらの小さいサイズの液滴中で反応する。これ
らの液滴は、各粒子が界面活性剤に取り囲まれ、界面活性剤上の電荷が静電的に他の粒子
を反発することにより、粒子が互いに凝集することが妨げられるため、典型的にはサイズ
が小さい。一方、懸濁液重合は、通常、エマルジョン重合によって作製されるよりもはる
かに大きい粒子を作り出す。担体または連続相流体が油などの疎水性流体であり、反応物
質混合物相が親水性化合物である場合、逆エマルジョン（例えば、油中水型）が形成され
る。
【０１０７】
　本願において使用される場合、「懸濁液および／またはエマルジョン工程」および「懸
濁液および／またはエマルジョン重合」という用語は、慣例的な重合に限定されない、ま
たは必ずしもそれを指すとは限らない。そうではなく、「懸濁液および／またはエマルジ
ョン工程」および「懸濁液および／またはエマルジョン重合」という用語は、硬化工程ま
たは慣例的な重合と硬化工程との組合せを指し得るが、必ずしもそれを指すとは限らない
。本願において論じられ記載されるように、１つ以上の実施形態では、モノマ成分は、単
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独のモノマ混合物に加え、またはその代わりに、プレポリマおよび／またはポリマであっ
てもよく、それらを含んでいてもよい。硬化工程とは、モノマ混合物の重合と比較して、
ポリマをさらに架橋させることまたは固化させることを指す。したがって、プレポリマが
存在する場合、懸濁液／エマルジョン工程は、重合に加え、またはその代わりに、硬化工
程を含むこともできる。本願において使用される場合、「硬化させる」という用語は、ポ
リマ鎖の架橋度を増加させることにより、ポリマを堅固にするまたは固化させることを指
す。架橋とは、例えば、共有結合性化学反応、イオン性の相互作用もしくはクラスター形
成、相変化もしくは相反転、および／または水素結合による、プレポリマおよび／または
ポリマ中で発生する構造的および／または形態的変化を指す。
【０１０８】
　本願において使用される場合、「ゲル形態のポリマ微粒子」および「ゲル形態のポリマ
粒子」という用語は互換的に使用され、１つ以上の細孔または空隙をその中に有し、その
１つ以上の細孔または空隙を、液体が少なくとも部分的に占めるか、または充填している
、ポリマ鎖の網目状構造を指す。本願において使用される場合、「乾燥ポリマ微粒子」お
よび「乾燥ポリマ粒子」という用語は互換的に使用され、１つ以上の細孔または空隙をそ
の中に有し、その１つ以上の細孔または空隙を、気体が少なくとも部分的に占めるか、ま
たは充填している、ポリマ鎖の網目状構造を指す。空隙を少なくとも部分的に占めるかま
たは充填している液体が水である場合、ポリマ粒子を、「ヒドロゲルポリマ粒子」と称す
ることができる。
【０１０９】
　「モノマ成分」には、１つ以上のフェノール性化合物および／もしくは１つ以上の架橋
性化合物；ならびに／またはプレポリマが含まれ得るが、これらに限定されない。フェノ
ール性化合物がそれ自体と重合および架橋することができる場合、架橋性化合物の使用は
任意選択とすることができる。別の例では、フェノール性化合物と架橋性化合物のすべて
または一部分とを互いに重合させて、ゲル形態のポリマ粒子を形成することができる。別
の例では、フェノール性化合物と架橋性化合物とを互いに反応または架橋させて、ゲル形
態のポリマ粒子を生成することができる。別の例では、フェノール性化合物と架橋性化合
物とを互いに重合および／または互いに架橋させて、ゲル形態のポリマ粒子を生成するこ
とができる。
【０１１０】
　１つ以上の実施形態では、「ポリマ相」という用語は、本願において定義された「モノ
マ成分」という用語と同じものを意味する。１つ以上の実施形態では、「ポリマ前駆体」
という用語は、本願において定義された「モノマ成分」という用語と同じものを意味する
。
【０１１１】
　本願において使用される場合、「プレポリマ」という用語は、１つ以上のフェノール性
化合物と１つ以上の架橋性化合物とが反応したモノマ化合物；ならびに／または１つ以上
のフェノール性化合物および／もしくは１つ以上の架橋性化合物を重合させることによっ
て形成されたポリマ（ポリマが液体形態であり続ける場合に限る）を指す。
【０１１２】
　「反応物質混合物（ｒｅａｃｔａｎｔ　ｍｉｘｔｕｒｅ）」は、本願において記載され
る方法による重合を達成する成分を含む。反応物質混合物の成分、例えば、モノマ成分、
触媒、および担体流体を、任意の順番または順序で、互いに組み合わせることができる。
例えば、モノマ成分を担体流体に添加することもでき、担体流体をモノマ成分に添加する
こともでき、モノマ成分と担体流体とを同時に互いに組み合わせることもできる。次いで
、触媒をモノマ成分と担体流体との混合物に添加することができる。
【０１１３】
　本願において使用される場合、「粒度」とは、個々の粒子の目視による計数および測定
か、または懸濁液流体中における粒子のレーザー光散乱のいずれかによって測定された場
合の、体積平均粒度（Ｄｖ，５０）を指す。体積平均粒度は、直径が０．１ｍｍ超の粒子
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に対して、デジタルカメラおよびＩｍａｇｅＪフリーウェアを使用した画像キャプチャー
を行うことによって決定される。０．１ｍｍ未満の粒度は、水中の希薄分散液を用いて、
Ｍａｌｖｅｒｎ　ＭＡＳＴＥＲＳＩＺＥＲ（登録商標）３０００を使用し、光散乱によっ
て決定される。０．１ｍｍ未満の試料を、推奨される不明瞭度レベルが得られるまで、Ｍ
ａｌｖｅｒｎ分析装置に添加する。
【０１１４】
　本願において使用される場合、「スパン（ｓｐａｎ）」は、（（Ｄｖ，９０）－（Ｄｖ
，１０））／（Ｄｖ，５０）として定義され、式中、Ｄｖ，１０およびＤｖ，５０および
Ｄｖ，９０は、それぞれ、サイズ分布の１０％、５０％および９０％において測定された
体積粒度であり、ここで粒度分布は、個々の粒子の目視による計数および測定か、または
懸濁液流体中における粒子のレーザー光散乱のいずれかによって測定される。
【０１１５】
　本願において使用される場合、「規格化Ｆ／ｃｃ」または「最大理論Ｆ／ｃｃ」は、炭
素粒子の見かけの体積（ｅｎｖｅｌｏｐｅ　ｖｏｌｕｍｅ）（炭素の骨格体積と炭素の細
孔体積との和）当たりで表現される静電容量として定義される（ただし、この見かけの体
積は、いずれの粒子間体積をも含まない）。
【０１１６】
　本願において使用される場合、「ＣＭＣ」は臨界ミセル濃度であり、その濃度を上回る
と界面活性剤がミセルを形成し、系に添加されるさらなる界面活性剤のすべてがミセル化
する濃度として定義される。
【０１１７】
　本願において使用される場合、「半金属イオン」は、伝導帯の底部と価電子帯の頂部と
の間に非常に小さい重なりを有する元素からなる、任意のイオンとして定義される。例示
的な半金属イオンには、ヒ素、アンチモン、ビスマス、モリブデンおよびウランが含まれ
るが、これらに限定されない。
【０１１８】
　本願において使用される場合、「ゲラメータ（ｇｅｒａｍｅｔｅｒ）」または「ＧＭ」
という用語は、炭素試料の、相対的なミクロ多孔度、メソ多孔度およびマクロ多孔度の測
定値である。ゲラメータまたはＧＭは、以下の等式：ＧＭ＝［ＢＥＴ比表面積（ｍ２／ｇ
）］／［１００＊細孔体積（Ｐｏｒｅ　Ｖｏｌｕｍｅ：ＰＶ）（ｃｃ／ｇ）］に従って計
算され、式中、ＰＶは、Ｐ／Ｐｏ＝０．９６における、直径５３０．５５９Å未満の細孔
の一点脱着による総細孔体積（ｔｏｔａｌ　ｐｏｒｅ　ｖｏｌｕｍｅ）であり、ＢＥＴは
上記で定義された通りであり、Ｐは圧力であり、Ｐｏは飽和圧力である。一般に、ＧＭの
単位は報告されない。
【０１１９】
　本願において使用される場合、「ｐＨａｂｓ」または「ユニバーサルｐＨ」（ｕｎｉｖ
ｅｒｓａｌ　ｐＨ）または「絶対ｐＨ」（ａｂｓｏｌｕｔｅ　ｐＨ）は、ヒンメルら、An
gewandte Chemie, 49(38)：6885-6888, 2010によって定義されている。
【０１２０】
［Ａ．ポリマゲルおよび炭素材料の調製］
　炭素材料は、慣例的に、ポリマ前駆体を混合し、これらを重合させてポリマモノリスに
することによって作製されている。次いで、モノリスを単離し、小さい粒子になるまで磨
砕または粉砕しなければならず、その後、モノリスを熱分解および／または活性化して炭
素材料にすることができる。このような手順には、いくつかの欠点がある。例えば、大規
模の場合、先に記載されたモノリスの調製は、材料の取扱いにおける顕著な問題ならびに
、不均一な重合および／または制御できない発熱反応の可能性を呈する。さらに、典型的
な製造装置（例えば、オーブン等）が公知のモノリス前駆体と適合していないなどの他の
懸案事項により、これらの手順の規模拡大を困難で経済的に難しいものにしている。
【０１２１】
　本方法は、これらの限界を克服し、他の多くの改善を示す。炭素材料およびポリマゲル
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の様々な物理特性および化学特性は、以下の章で記載される通りであり、同時係属中の米
国特許出願第１２／７４８，２１９号；同第１２／８９７，９６９号；同第１２／８２９
，２８２号；同第１３／０４６，５７２号；同第１２／９６５，７０９号；同第１３／３
３６，９７５号；および同第６１／５８５，６１１号、および同第６１／５９７，１２１
号に開示されている通りであり、これらの各々について、その全体をあらゆる目的のため
に本願に引用して援用する。
【０１２２】
（１．ポリマゲルの調製）
　上記で述べたように、本開示の一実施形態は、ポリマゲルおよび炭素材料を調製する方
法を提供する。例えば、一実施形態では、本出願は、エマルジョンまたは懸濁液工程によ
って縮合ポリマゲルを調製する方法であって、
　ａ）連続相と、１つ以上のポリマ前駆体および任意選択の溶媒を含むポリマ相とを含む
混合物を調製すること；
　ｂ）担体相が酸を含むこと；ならびに
　ｃ）１つ以上のポリマ前駆体が互いに反応して縮合ポリマゲルを形成するのに十分な温
度および時間で、混合物をエージングすること、
　を含む方法を提供する。
【０１２３】
　別の実施形態では、開示される方法は、乾燥縮合ポリマゲルを調製することを含み、こ
の方法は、縮合ポリマゲルを乾燥させることを含み、縮合ポリマゲルは、
　ａ）連続相と、１つ以上のポリマ前駆体および任意選択の溶媒を含むポリマ相とを含む
混合物を調製すること；ならびに
　ｂ）担体相が酸を含むこと；ならびに
　ｃ）１つ以上のポリマ前駆体が互いに反応して縮合ポリマゲルを形成するのに十分な温
度および時間で、混合物をエージングすること、
　を含むエマルジョンまたは懸濁液工程によって調製されている。
【０１２４】
　さらに他の実施形態では、本発明は、縮合ポリマゲル粒子を熱分解させて熱分解炭素材
料を得ることを含む、熱分解炭素材料を調製する方法であって、縮合ポリマゲル粒子が、
　ａ）連続相と、１つ以上のポリマ前駆体および任意選択の溶媒を含むポリマ相とを含む
混合物を調製すること；ならびに
　ｂ）担体相が酸を含むこと；ならびに
　ｃ）１つ以上のポリマ前駆体が互いに反応して縮合ポリマゲルを形成するのに十分な温
度および時間で、混合物をエージングすること、
　を含む工程によって調製されている方法を提供する。
【０１２５】
　さらに他の実施形態では、本発明は、縮合ポリマゲル粒子に由来する熱分解炭素を活性
化させることを含む、活性炭材料を調製する方法であって、縮合ポリマゲル粒子が、
　ａ）連続相と、１つ以上のポリマ前駆体および任意選択の溶媒を含むポリマ相とを含む
混合物を調製すること；ならびに
　ｂ）担体相が酸を含むこと；ならびに
　ｃ）１つ以上のポリマ前駆体が互いに反応して縮合ポリマゲルを形成するのに十分な温
度および時間で、混合物をエージングすること、
　を含む工程によって調製されている方法を提供する。
【０１２６】
　酸の二次流体または担体相への導入は、飽和によってなされ得る。理論に束縛されるも
のではないが、二次流体を酸と接触させることができ、所定の条件で飽和限界まで酸を二
次相に移行させることができる。一実施形態では、飽和は、二次流体を過剰な酸に曝露す
ることによってなされる。曝露は、酸の二次流体への移行量が、対象とする系に対する最
大許容量と本質的に同じになるまで継続される。この段階は、二次相への酸の取込み速度
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の低下（本質的にゼロへの）として表現することもできる。例えば、飽和時、二次流体中
の酸の増加レベルは１０％／ｍｉｎ未満である。例えば、飽和時、二次流体中の酸の増加
レベルは１０％／ｈ未満である。例えば、飽和時、二次流体中の酸の増加レベルは１％／
時間未満である。例えば、飽和時、二次流体中の酸の増加レベルは０．１％／時間未満で
ある。例えば、飽和時、二次流体中の酸の増加レベルは０．１０％／時間未満である。
【０１２７】
　一実施形態では、所望の二次相中の所望の酸の飽和レベルは既知であり、この場合、飽
和は、規定量の酸を連続相に添加することによって達成される。
【０１２８】
　一部の実施形態では、二次相は、２つ以上の異なる混和性の溶媒の混合物である。一部
の実施形態では、二次相に添加される酸は、２つ以上の酸の混合物からなる。一部の実施
形態では、二次相は、２つ以上の異なる混和性の溶媒の混合物であり、二次相に添加され
る酸は、２つ以上の酸の混合物からなる。この後者の実施形態では、酸による飽和は、各
二次相の溶媒に対して個別に（次いでその後、酸で飽和した溶媒を混合して、最終的な二
次相を形成する）、または二次相の溶媒を組み合わせた混合物に対して行うことができる
。上記の実施形態のすべてにおいて、飽和は、飽和に達するまで二次相の溶媒を酸に曝露
することによって、または酸を既知の飽和限界まで二次相の溶媒に直接添加することによ
ってなされ得る。
【０１２９】
　一部の実施形態では、二次相中における酸の飽和または添加は、室温において実施され
る。一部の実施形態では、二次相中における酸の飽和または添加は、高温において実施さ
れる。一部の実施形態では、二次相中における酸の飽和または添加は、予備反応条件と同
じ温度で実施される。一部の実施形態では、二次相中における酸の飽和または添加は、反
応条件と同じ温度で実施される。
【０１３０】
　理論に束縛されるものではないが、二次相または担体相において酸を飽和させることに
より、酸がポリマ相に逆移行されるのを最小限ないしゼロにすることができる。ある特定
の実施形態では、この同じ現象は、油相中への溶解度が小さいまたは最小限である酸を選
択することによってなされ得る。一部の実施形態では、親水性の酸が、疎水性の酸と比較
して油相と会合しにくいため、好ましい。親水性の酸の例には、水と水素結合を形成する
ことが可能なさらなる部分を含む酸、例えば、クエン酸、粘液酸、乳酸などのヒドロキシ
酸が含まれるが、これらに限定されない。
【０１３１】
　他の実施形態では、油相を、用いられる酸に対してゼロないし最小限の溶解度をもたら
す油相となるように選択することができる。当業者は、所望の組合せを得るために、様々
な酸および油をスクリーニングすることができる。
【０１３２】
　なおさらなる実施形態では、水性ポリマ相のｐＨａｂｓ（または絶対ｐＨまたはユニバ
ーサルｐＨ）と二次相のｐＨａｂｓとは合致している、例えば、１ｐＨ単位以内で合致し
ている、例えば、０．５ｐＨ単位以内で合致している、例えば、０．１ｐＨ単位以内で合
致している、例えば、０．０１ｐＨ単位以内で合致している。水性相および有機相（すな
わち、ポリマ相および二次相）におけるｐＨａｂｓの測定は、当技術に従ってなされ得る
。ある特定の実施形態では、二次油相のｐＨａｂｓを、水性ポリマ相のｐＨａｂｓ未満に
調整する。この後者の実施形態は、プロトン化種を油相から水性相へと移動させる駆動力
を与える。理論に束縛されるものではないが、油相のｐＨａｂｓをより低くすることによ
り、水性相中のｐＨを調節する（この実施形態では、低下させる）ことが可能になる。あ
る特定の実施形態では、油相のｐＨａｂｓは水性ポリマ相のｐＨａｂｓより高く、この場
合、水性相中のｐＨを調節する（この実施形態では、上昇させる）ことも可能になる。乳
化／懸濁液重合中にポリマ相のｐＨを調節できることにより、ポリマゲルの細孔形成をさ
らに調節することが可能になる。これらの実施形態、すなわち、乳化／懸濁中に水性相の
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ｐＨを調節する新規の方法は、広範な懸濁液／エマルジョン重合工程に適用することがで
きる。
【０１３３】
　縮合ポリマゲルを乾燥させずに使用してもよく、方法は、縮合ポリマゲルを乾燥させる
ことをさらに含んでいてもよい。上述の方法のある特定の実施形態では、ポリマゲルを凍
結乾燥によって乾燥させて、クリオゲルを作り出す。一部の実施形態では、縮合ポリマゲ
ルはミクロ多孔質であってもよく、他の実施形態では、縮合ポリマゲルはメソ多孔質であ
ってもよい。他のある特定の実施形態では、縮合ポリマゲルは、ミクロ多孔質細孔とメソ
多孔質細孔との混合物を有する細孔構造を有する。
【０１３４】
　関連する実施形態では、炭素材料はミクロ多孔質であってもよく、炭素材料はメソ多孔
質であってもよい。他の実施形態では、炭素材料は、ミクロ多孔質細孔（例えば、約２ｎ
ｍ未満の直径を有する細孔）とメソ多孔質細孔（例えば、約２ｎｍから５０ｎｍの間の直
径を有する細孔）との混合物を有する細孔構造を有する。
【０１３５】
　さらに他の実施形態では、炭素材料はマクロ多孔質であってもよい。他の実施形態では
、炭素材料は、ミクロ多孔質細孔（例えば、約２ｎｍ未満の直径を有する細孔）とマクロ
多孔質細孔（例えば、約５０ｎｍ超の直径を有する細孔）との混合物を有する細孔構造を
有する。他の実施形態では、炭素材料は、メソ多孔質細孔（例えば、約２ｎｍから５０ｎ
ｍの間の直径を有する細孔）とマクロ多孔質細孔（例えば、約５０ｎｍ超の直径を有する
細孔）との混合物を有する細孔構造を有する。他の実施形態では、炭素材料は、ミクロ多
孔質細孔（例えば、約２ｎｍ未満の直径を有する細孔）とメソ多孔質細孔（例えば、約２
ｎｍから５０ｎｍの間の直径を有する細孔）とマクロ多孔質細孔（例えば、約５０ｎｍ超
の直径を有する細孔）との混合物を有する細孔構造を有する。
【０１３６】
　ミクロ多孔質炭素は、２１超のゲラメータまたはＧＭを有し得る。ある特定の実施形態
では、ミクロ多孔質炭素は、２２超、２３超、または２４超のＧＭを有し得る。少なくと
も１つの実施形態では、ミクロ多孔質炭素は、２１超、２２超、２３超、または２４超、
または２５超、または２６超のＧＭを有し得る。
【０１３７】
　ポリマ相を、１つ以上のポリマ前駆体と任意選択の溶媒とを混合することによって調製
してもよく、一部の例では、連続相とポリマ相とを混合することによって反応物質混合物
を調製することができる。方法は、混合物がエマルジョンである特定の実施形態を含んで
いてもよいが、他の実施形態では、混合物は懸濁液である。
【０１３８】
　例えば、一部の実施形態では、連続相とポリマ相とは互いに混和性でなく、混合物はエ
マルジョンである。一方、他の例示的な方法では、連続相とポリマ相とは互いに可溶性で
なく、混合物は懸濁液である。他の例では、ポリマ相は、混合物を調製する前にエージン
グされ、混合物は、連続相とポリマ相とを組み合わせたときにエマルジョンおよび／また
は懸濁液である。
【０１３９】
　他の異なる態様では、連続相とポリマ相とは、いずれも互いに可溶性（すなわち、混和
性）である。この実施形態の一部の変形では、連続相とポリマ相とは最初は混和性である
が、ポリマ相はエージングされ、その結果、ポリマ相は連続相と非混和性になり、混合物
はエージング時に懸濁液になる。
【０１４０】
　ポリマ相を、１つ以上のポリマ前駆体と任意選択の溶媒および／または任意選択の触媒
とを混合して、プレポリマ組成物を形成することによって調製してもよい。一部の実施形
態では、ポリマ前駆体が少なくとも部分的に重合するように、ポリマ相を連続相と混合す
る前に「予備反応」させる。他の実施形態では、ポリマ前駆体を予備反応させない。他の
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ある特定の実施形態では、方法は、連続工程である。例えば、ポリマ前駆体を連続的に連
続相と混合してもよく、最終的な縮合ポリマゲルを混合物から連続的に単離してもよい。
【０１４１】
　一部の実施形態では、ポリマ相を予備反応させる条件は、最終的なゲルおよび／または
炭素材料の特性に寄与し得る。例えば、得られるゲルおよび／または炭素材料の粒度は、
変動するある特定の予備反応条件、例えば、予備反応温度、予備反応時間および／または
プレポリマ組成物の組成によって変動し得る。予期せぬことに、ある特定の実施形態では
、粒度の変動は、ゲルおよび／または炭素材料の細孔構造に、付随する変化を生じさせな
い。したがって、これらのパラメータの変動は、最終的な生成物（例えば、ゲルおよび／
または炭素材料）の所望の細孔構造を維持しながら最適な加工条件に到達するための、柔
軟性を与える。
【０１４２】
　反応物質混合物の成分、例えば、モノマ成分、触媒、および担体流体を、任意の順番ま
たは順序で、互いに組み合わせることができる。例えば、モノマ成分を担体流体に添加す
ることもでき、担体流体をモノマ成分に添加することもでき、モノマ成分と担体流体とを
同時に互いに組み合わせることもできる。次いで、触媒をモノマ成分と担体流体との混合
物に添加することができる。別の例では、触媒をモノマ成分に添加して（逆も可）、モノ
マ成分と触媒との混合物を形成することができ、モノマ成分と触媒との混合物を担体流体
と組み合わせる、例えば、担体流体に添加することができる。別の例では、触媒を担体流
体に添加して（逆も可）、担体流体と触媒との混合物を形成することができ、担体流体と
触媒との混合物をモノマ成分と組み合わせる、例えば、モノマ成分に添加することができ
る。
【０１４３】
　反応物質混合物の個々の成分、例えば、フェノール性化合物、架橋性化合物、および触
媒を、それぞれ独立に、任意の順番または順序で、担体流体と混合し、ブレンドし、接触
させ、これと共に位置させ、置き、これに向け、添加し、これと共に配置し、またはさも
なければこれと組み合わせて、懸濁液および／またはエマルジョンを生成することができ
る。言い換えると、モノマ成分を構成する１つまたはすべてより少ない成分を担体流体と
組み合わせて、中間体懸濁液および／またはエマルジョンを形成または生成することがで
きる。例えば、フェノール性化合物および触媒を担体流体と組み合わせて、中間体懸濁液
および／またはエマルジョンを形成または生成することができ、架橋性化合物を中間体懸
濁液および／またはエマルジョンと組み合わせて、反応物質混合物と担体流体との懸濁液
および／またはエマルジョンを形成または生成することができる。別の例では、担体流体
をモノマ成分の１つ以上の成分、例えば、フェノール性化合物と組み合わせて、中間体懸
濁液および／またはエマルジョンを形成することができ、１つ以上の他の成分、例えば、
架橋性化合物を中間体懸濁液および／またはエマルジョンに添加して、第２の中間体懸濁
液および／またはエマルジョンを生成することができる。第２の中間体懸濁液および／ま
たはエマルジョンに触媒を添加して、最終的な懸濁液および／またはエマルジョンを生成
することができる。言い換えると、フェノール性化合物、架橋性化合物、触媒、および／
もしくは担体流体を、任意の順番または順序で互いに組み合わせる、ならびに／または２
つ以上の成分を同時に互いに組み合わせて、懸濁液および／またはエマルジョンを生成す
ることができる。
【０１４４】
　懸濁液および／またはエマルジョンは、モノマ成分と担体流体とを合わせた重量に対し
て、約１ｗｔ％という少なさから約９０ｗｔ％までの範囲のモノマ成分濃度を有し得る。
例えば、懸濁液および／またはエマルジョンは、モノマ成分と担体流体とを合わせた重量
に対して、約１ｗｔ％、約３ｗｔ％、約５ｗｔ％、約１０ｗｔ％、約１５ｗｔ％、約２０
ｗｔ％、または約２５ｗｔ％という少なさから、約４０ｗｔ％、約４５ｗｔ％、約５０ｗ
ｔ％、約５５ｗｔ％、約６０ｗｔ％、約６５ｗｔ％、約７０ｗｔ％、約７５ｗｔ％、約８
０ｗｔ％、または約８５ｗｔ％という多さまでの範囲のモノマ成分濃度を有し得る。別の
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例では、懸濁液および／またはエマルジョン中のモノマ成分は、モノマ成分と担体流体と
を合わせた重量に対して、約２５ｗｔ％から約３５ｗｔ％まで、約２０ｗｔ％から約４５
ｗｔ％、約３０ｗｔ％から約５０ｗｔ％、約１０ｗｔ％から約２５ｗｔ％、または約１５
ｗｔ％から約５０ｗｔ％までの範囲であり得る。
【０１４５】
　ポリマ相のｐＨは変動し得る。例えば、ポリマ相のｐＨは、酸性、例えば、７未満、６
未満、５未満、４未満、４未満、３未満、または２未満のｐＨを呈し得る。ある特定の実
施形態では、ポリマ相のｐＨは、ｐＨ２からｐＨ６の間、例えば、ｐＨ３からｐＨ５の間
、例えば、ｐＨ３からｐＨ４の間であり得る。他の実施形態では、ポリマ相のｐＨは、塩
基性、例えば、７超、例えば８超、９超、１０超のｐＨを呈し得る。ある特定の実施形態
では、ポリマ相のｐＨは、ｐＨ７からｐＨ１０の間、例えば、ｐＨ８からｐＨ１０の間、
ｐＨ８からｐＨ９の間であり得る。１つ以上の実施形態では、ポリマ相のｐＨは、約２．
５、約３．５、約４．５、約５．５、または約６．５という低さから、約７．５、約８．
５、約９．５、約１０．５、または約１１．５という高さまでであり得る。
【０１４６】
　プレポリマのｐＨは変動し得る。例えば、プレポリマのｐＨは、酸性、例えば、７未満
、６未満、５未満、４未満、３未満、または２未満のｐＨを呈し得る。ある特定の実施形
態では、プレポリマのｐＨは、ｐＨ２からｐＨ６の間、例えば、ｐＨ３からｐＨ５の間、
例えば、ｐＨ３からｐＨ４の間であり得る。他の実施形態では、プレポリマのｐＨは、塩
基性、例えば、７超、例えば８超、９超、１０超のｐＨを呈し得る。ある特定の実施形態
では、プレポリマのｐＨは、ｐＨ７からｐＨ１０の間、例えば、ｐＨ８からｐＨ１０の間
、ｐＨ８からｐＨ９の間であり得る。１つ以上の実施形態では、プレポリマのｐＨは、約
２．５、約３．５、約４．５、約５．５、または約６．５という低さから、約７．５、約
８．５、約９．５、約１０．５、または約１１．５という高さまでであり得る。
【０１４７】
　ある特定の実施形態では、プレポリマおよびポリマ相のｐＨは異なり得る。ある特定の
実施形態では、プレポリマのｐＨは塩基性（ｐＨ７超）であり得、ポリマ相のｐＨは酸性
（ｐＨ７未満）であり得る。他のある特定の実施形態では、プレポリマのｐＨは７未満で
あり得、ポリマ相のｐＨは７超であり得る。ある特定の実施形態では、プレポリマおよび
ポリマ相のｐＨおよびｐＨ範囲は異なり得、先の２つの段落において明らかにされた境界
によって表される。
【０１４８】
　モノマ成分のｐＨは変動し得る。例えば、モノマ成分のｐＨは、酸性、例えば、７未満
、６未満、５未満、４未満、４未満、３未満、または２未満のｐＨを呈し得る。ある特定
の実施形態では、モノマ成分のｐＨは、ｐＨ２からｐＨ６の間、例えば、ｐＨ３からｐＨ
５の間、例えば、ｐＨ３からｐＨ４の間であり得る。他の実施形態では、モノマ成分のｐ
Ｈは、塩基性、例えば、７超、例えば８超、９超、１０超のｐＨを呈し得る。ある特定の
実施形態では、モノマ成分のｐＨは、ｐＨ７からｐＨ１０の間、例えば、ｐＨ８からｐＨ
１０の間、ｐＨ８からｐＨ９の間であり得る。１つ以上の実施形態では、モノマ成分のｐ
Ｈは、約２．５、約３．５、約４．５、約５．５、または約６．５という低さから、約７
．５、約８．５、約９．５、約１０．５、または約１１．５という高さまでであり得る。
【０１４９】
　懸濁液／エマルジョン工程を、広範な範囲のｐＨ値で実施することができる。例えば、
懸濁液／エマルジョン工程を、約１、約２、または約３という低さから、約７、約８、約
９、約１０、約１１、または約１２という高さまでの範囲のｐＨにおいて実施することが
できる。１つ以上の実施形態では、懸濁液／エマルジョン工程を酸性条件下で実施するこ
とができる。例えば、反応物質混合物または少なくともモノマ成分のｐＨは、７未満、６
．５未満、６未満、５．５未満、５未満、４．５未満または４未満であり得る。別の例で
は、反応物質混合物または少なくともモノマ成分のｐＨは、約１から約６．５まで、約１
．５から約５．５、約２から約５、約１．５から約４．５、約１から約４、約２から約４
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、約１から約３．５、または約２から約４．５の範囲であり得る。
【０１５０】
　プレポリマをエージングすることができる温度は、本方法の範囲になお留まりつつ変動
し得る。方法のある特定の実施形態は、プレポリマ組成物を調製し、プレポリマ組成物を
、約２０℃、約２５℃、約３０℃、約３５℃、約４０℃、約５０℃、または約６０℃とい
う低さから、約１００℃、約１１０℃、約１２５℃、約１３５℃、約１５０℃、約１７５
℃、約２００℃、約２２５℃、または約２５０℃という高さまでの温度で反応させること
を提供する。少なくとも１つの具体的な実施形態では、プレポリマ組成物を、連続相と組
み合わせる前に、約２０℃、約２５℃、約３０℃、約３５℃、約４０℃、約５０℃、また
は約６０℃という低さから、プレポリマ組成物の沸点未満の温度および／またはプレポリ
マ組成物の最低沸点成分の沸点未満の温度までの温度で反応させることができる。より高
い反応温度は、より高い沸点の化学物質を使用するか、または高圧下でプレポリマを調製
することのいずれかによって実現することができる。より具体的な実施形態は、プレポリ
マ組成物を、連続相と組み合わせる前に、約５０℃から約９０℃まで、または約６０℃か
ら約８５℃まで、または約６５℃から約８０℃までの範囲の温度でエージングすることを
含む。別の実施形態では、プレポリマ組成物を、少なくとも２０℃、少なくとも２５℃、
少なくとも３０℃、少なくとも３５℃、少なくとも４０℃、少なくとも４５℃、少なくと
も６０℃、少なくとも６５℃、少なくとも７０℃、少なくとも７５℃、少なくとも８０℃
、または少なくとも８５℃の温度でエージングすることができる。一部の場合では、容器
の圧力を上昇させること、および／またはより高い沸点の溶媒を使用して、反応物質中の
相変化を伴うことなくより高い温度での反応を可能にすることができる。他の場合では、
外部凝縮器を使用して、より高い温度での反応を可能にすることができる。
【０１５１】
　プレポリマ相を連続相との混合の前に反応させる時間もまた、方法の様々な実施形態に
わたって変動し、異なる温度により、得られるゲルおよび／または炭素材料に異なる粒度
がもたらされ得る。この点における例示的な反応時間には、約５分、約３０分、約１時間
、約２時間、約４時間、約８時間、約１６時間、約２４時間、または約３０時間という短
さから、約４０時間、約４４時間、約４８時間、約５６時間、約６０時間、約６６時間、
または約７２時間という長さまでの時間が含まれる。
【０１５２】
　プレポリマを形成する場合、プレポリマの重合を、液体プレポリマの屈折率に基づく終
点まで実施することができる。例えば、プレポリマが、約１．１０００、約１．２０００
、約１．３０００、または約１．３２００という低さから、約１．４５００、約１．４８
００、約１．５０００、約１．５５００、約１．６０００、約１．６５００、約１．７０
００、約１．７５００、または約１．８０００という高さまでの屈折率を有するまで、プ
レポリマを重合させることができる。別の例では、プレポリマを生成するためのモノマ混
合物の重合を、約１．３５００から約１．４５００、約１．３８００から約１．４４００
、約１．３９００から約１．４３５０、約１．３９００から約１．４５０００、約１．１
０００から約１．７０００、約１．３０００から約１．６０００、約１．４２００から約
１．５５００、約１．４８００から約１．６４００、または約１．３７００から約１．４
３００の屈折率まで実施することができる。
【０１５３】
　懸濁液および／またはエマルジョンをかき混ぜて、担体流体内もしくは担体流体中にお
ける反応物質混合物の均一もしくは実質的に均一な分布（懸濁液および逆エマルジョン）
、または反応物質混合物内もしくは反応物質混合物中における担体流体の均一もしくは実
質的に均一な分布（懸濁液および通常のエマルジョン）を改善および／または維持するこ
とができる。懸濁液および／またはエマルジョンの成分を、１つ以上のミキサ中で組み合
わせることができる。ミキサは、２つ以上の成分、例えば、フェノール性化合物と架橋性
成分とを、またはモノマ成分と担体流体とを含む懸濁液および／もしくはエマルジョンを
、バッチ式、間欠式、および／または連続式で混合、ブレンド、接触、またはさもなけれ
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ば組み合わせることが可能な、任意の機器、システム、または機器および／もしくはシス
テムの組合せであってもよく、これらを含んでいてもよい。例示的なミキサには、メカニ
カルミキサによるかき混ぜ、エジェクター、スタティックミキサ、メカニカル／パワーミ
キサ、剪断ミキサ、超音波ミキサ、振動混合、例えば、ミキサ自体の運動、またはこれら
の組合せが含まれ得るが、これらに限定されない。ミキサは、内部の温度を調節するため
に、１つ以上の加熱ジャケット、加熱コイル、内部加熱構成要素、冷却ジャケット、冷却
コイル、内部冷却構成要素等を備えていてもよい。ミキサは、開放容器であっても密閉容
器であってもよい。懸濁液および／またはエマルジョンの成分を、ミキサ中で、真空下、
大気圧、または大気圧より大きい圧力で組み合わせることができる。１つ以上の実施形態
では、懸濁液および／またはエマルジョンの成分を、ミキサ中で、約０℃、約１０℃、約
２０℃、約３０℃、約４０℃、約５０℃、約６０℃、または約７０℃という低さから、約
９０℃、約１００℃、約１１０℃、約１３０℃、約１５０℃、約１７５℃、約２００℃、
約２２５℃、または約２５０℃という高さまでの温度で組み合わせることができる。ミキ
サは、均一な懸濁液および／またはエマルジョンを生成することが可能であり得る。言い
換えると、ミキサは、モノマ成分の分布が担体流体全体にわたって実質的に同じである懸
濁液および／またはエマルジョンを生成することができる。エマルジョンは、そのエマル
ジョンを形成および／または維持するために必ずしもかき混ぜを必要としないが、このよ
うなかき混ぜを使用して、エマルジョン内の成分の均一な分布を加速および／または改善
することができる点には留意すべきである。したがって、エマルジョン単独が形成される
場合、エマルジョンは、そのエマルジョンを形成および／または維持するために、機械的
および／または超音波エネルギなどの外部エネルギを必ずしも必要としない。
【０１５４】
　懸濁液および／またはエマルジョンをかき混ぜるために使用される特定の方法または方
法の組合せを、少なくとも一部分、ゲル形態のポリマ粒子のサイズおよび／または形態に
影響を与えるために制御または調整することができる１つの変数として、使用することが
できる。例えば、撹拌パドルまたはブレードが、懸濁液および／またはエマルジョン内で
回転することによって懸濁液および／またはエマルジョンをかき混ぜる場合、撹拌パドル
またはブレードが回転する速度は、ゲル形態のポリマ粒子のサイズに影響し得る。撹拌パ
ドルまたはブレードの特定の形状または構成も、ゲル形態のポリマ粒子のサイズに影響し
得る。
【０１５５】
　懸濁液および／またはエマルジョンが形成されたら、モノマ成分を重合させて、ゲル形
態のポリマ粒子を生成することができる。上記で論じられ記載されたように、懸濁液およ
び／またはエマルジョン工程はまた、慣例的な重合に加えて、またはその代わりに、硬化
させることを含んでいてもよい。モノマ成分は、懸濁液および／またはエマルジョン中で
、小さい液滴またはミセルを形成し得る。液滴またはミセル中に含まれるモノマ成分、例
えば、フェノール性化合物、架橋性化合物、プレポリマ、および／またはポリマは、重合
および／または硬化して、ゲル形態のポリマ粒子を生成し得る。ポリマゲル粒子中のいず
れかの細孔または空隙を少なくとも部分的に充填することができる液体は、反応混合物中
に存在し得、および／またはモノマ成分の重合中に形成され得る。
【０１５６】
　モノマ成分は、ミキサ中で懸濁液および／またはエマルジョン重合し得る。モノマ成分
をミキサから取り出し、内部で懸濁液および／またはエマルジョンが懸濁液および／また
はエマルジョン重合することができる、別の容器または容器型「反応器」（ｃｏｎｔａｉ
ｎｅｒ　ｒｅａｃｔｏｒ）に導入することができる。例示的なミキサ／反応器には、バッ
チ式、間欠式および／または連続式のミキサまたは反応器が含まれ得る。連続式のミキサ
または反応器は、例えば、「ループ」反応器であってもよい。懸濁液および／またはエマ
ルジョンを、上記で論じられ記載された１つ以上のミキサに加え、他のシステム、機器、
および／またはこれらの組合せの中で形成することができる。例えば、好適な懸濁液およ
び／またはエマルジョン重合工程を、気相条件下で実施することもできる。例えば、モノ
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マ成分、担体流体、および／または任意選択の触媒は、気相であってもよい。別の例では
、モノマ成分および担体流体は気相であってもよく、触媒は固相および／または液相であ
ってもよい。したがって、１つ以上の実施形態では、反応物質混合物または反応物質混合
物の少なくとも１つ以上の成分を、反応器に気相で導入することができる。１つ以上の実
施形態では、反応物質混合物またはその少なくとも１つ以上の成分は、液相であってもよ
い。１つ以上の実施形態では、反応物質混合物またはその少なくとも１つ以上の成分は、
固相であってもよい。
【０１５７】
　他の好適な懸濁液および／またはエマルジョン工程を、連続工程および／またはバッチ
工程で実施することができる。例示的な工程には、連続撹拌タンク式反応器（ＣＳＴＲ）
、ループ反応器、および／またはプラグフロー反応器が含まれ得るが、これらに限定され
ない。懸濁液および／またはエマルジョン工程を、１つの反応器または１つより多くの反
応器中で実施することができる。２つ以上の反応器が使用される場合、２つ以上の反応器
は、同じであっても異なっていてもよい。２つ以上の反応器が使用される場合、２つ以上
の反応器は、直列および／または並列で動作させてもよい。これらの反応器は、内部冷却
または内部加熱を有していても有していなくてもよい。
【０１５８】
　ループ反応器についてより詳細に言及すると、ループ反応器は、担体流体中で成長しつ
つあるポリマ粒子の、循環するスラリまたは混合物を含み得る。ループ反応器は、約５０
ｋＰａ、約１０１ｋＰａ、約１２０ｋＰａ、約２００ｋＰａ、約４００ｋＰａ、約８００
ｋＰａ、約１，２００ｋＰａ、約１，７００ｋＰａ、または約２，１００ｋＰａの低さか
ら、約３，２００ｋＰａ、約３，６００ｋＰａ、約４，１００ｋＰａ、約４，７００ｋＰ
ａ、約５，１００ｋＰａ、または約５，５００ｋＰａという高さまでの圧力で維持するこ
とができる。担体流体中で成長しつつあるポリマ粒子の循環するスラリまたは混合物は、
約３０℃、約４５℃、約６０℃、約７０℃、約８０℃、または約９０℃の低さから、約９
５℃、約９９℃、約１１０℃、約１２０℃、約１３０℃、約１４０℃、約１５０℃、約１
７５℃、約２００℃、約２２５℃、または約２５０℃の高さまでの温度とすることができ
る。ループ壁を通じて反応熱を除去および／または投入することができる。ループ壁は、
二重被覆管の形態であり得る。スラリまたは混合物を、規則的な間隔で、または連続的に
反応器から出して、ポリマ粒子を担体流体から分離することが可能な１つ以上のシステム
、機器、ならびに／またはシステムおよび／もしくは機器の組合せに送ることができる。
担体流体の少なくとも一部分を、ループ反応器へとリサイクルすることができる。加えて
、任意の重合していないモノマ成分を、ループ反応器へとリサイクルすることができる。
ループ反応器を、単一ループ反応器として、または２つ以上の並列および／または直列構
成のループ反応器として使用して、懸濁液および／またはエマルジョン工程を実施するこ
とができる。例えば、ループ反応器は、直列および／または並列で動作する、１、２、３
、４、５、１０、２０またはそれより多くのループを含んでいてもよい。反応物質混合物
を、任意の所定のループ反応器の１つ以上の位置に導入することができる。モノマ成分ま
たはモノマ成分の別々の化合物を、任意の所定のループ反応器の同じ位置、または互いに
異なる位置に導入することができる。例えば、フェノール性化合物および触媒を所定のル
ープ反応器の第１の位置に導入することができ、架橋性化合物をこのループ反応器の第２
の位置に導入することができ、第１の位置と第２の位置とは反応器上の同じ位置にあるか
、または第１の位置と第２の位置とは反応器上の異なる位置にある。
【０１５９】
　１つ以上の実施形態では、ゲル形態のポリマ粒子がループ反応器（または他の任意の反
応器）中で生成される場合、その生成後であるが完全な硬化の前に、相対的に短い時間の
間、相対的に短い時間で、および／または相対的に短い時間内でポリマ粒子を取り出すこ
とができる。例えば、ポリマ粒子を、何分かのうちに、および／または数分またはさらに
は数時間後に形成することができ、この場合、ポリマ粒子は十分な完全性を有しており、
その結果、互いに「粘着」もしくは「接着」しないか、または実質的に「粘着」もしくは
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「接着」しないが、完全には硬化していない。分離されたポリマ粒子を、第２の容器（ｖ
ｅｓｓｅｌ）、反応容器（ｃｏｎｔａｉｎｅｒ）、または他のシステム、機器、および／
もしくはこれらの組合せに導入することができ、そこでポリマ粒子をさらに硬化させるこ
とができる。ループ反応器中でのポリマ粒子の形成を、第１の担体流体中で実施すること
ができ、ポリマ粒子がループ反応器から取り出されるとき、これらを第１の担体流体中に
保つこと、および／または第１の担体流体から分離して第２の担体流体と組み合わせるこ
とができる。例えば、ループ反応器中の担体流体（第１の担体流体）は、１つ以上の炭化
水素であっても、これらを含んでいてもよく、第２の反応容器中の担体流体（第２の担体
流体）は水であってもよい。分離された第１の担体流体および／または任意の重合してい
ないモノマの少なくとも一部分を、反応器へとリサイクルすることができる。したがって
、ゲル形態のポリマ粒子の形成を、単一の容器もしくは反応器、または複数の反応器もし
くは容器中で実施することができる。加えて、ゲル形態のポリマ粒子の形成は、異なる工
程条件、例えば、温度および／もしくは圧力、担体流体（第２の容器と比較した場合のル
ープ反応器）中のポリマ粒子濃度等の使用またはこれらの組合せを含んでいてもよい。
【０１６０】
　液体成分を利用する際、懸濁液／エマルジョン工程を、約５０ｋＰａ、約１０１ｋＰａ
、約１２０ｋＰａ、約２００ｋＰａ、約４００ｋＰａ、約８００ｋＰａ、約１，２００ｋ
Ｐａ、約１，７００ｋＰａ、または約２，１００ｋＰａの低さから、約３，２００ｋＰａ
、約３，６００ｋＰａ、約４，１００ｋＰａ、約４，７００ｋＰａ、約５，１００ｋＰａ
、または約５，５００ｋＰａ、またはさらにはそれを超える高さまでの圧力で実施するこ
とができる。懸濁液／エマルジョン工程を、約０℃、約２０℃、約４０℃、または約５０
℃という低さから、約７０℃、約８０℃、約９０℃、約１００℃、約１２０℃、約１５０
℃、約１７５℃、約２００℃、約２２５℃、または約２５０℃という高さまでの範囲の温
度で実施することもできる。例えば、懸濁液および／またはエマルジョンの温度を、懸濁
液および／またはエマルジョン重合、すなわち、フェノール性化合物と架橋性化合物との
間の重合が所望の重合の程度またはレベルに達するまで、例えば、約８０℃から約９９℃
までに維持することができる。別の例では、懸濁液および／またはエマルジョンの温度を
、懸濁液および／またはエマルジョン重合が所望の重合および／または硬化の程度または
レベルに達するまで、約８０℃以上、約８３℃以上、約８５℃以上、約８７℃以上、約９
０℃以上、約９３℃以上、約９５℃以上、約９７℃以上、約９８℃以上、約９９℃以上、
約１００℃以上、約１０３℃以上、約１０５℃以上、約１０７℃以上、約１１０℃以上、
約１１２℃以上、または約１１５℃以上の温度に維持することができる。上記で述べたよ
うに、懸濁液および／エマルジョン工程を、酸性および／または塩基性条件下で実施する
ことができる。懸濁液および／またはエマルジョン重合を、ポリマ粒子がその完全性を維
持し、その結果、ポリマ粒子が互いに「粘着」もしくは「接着」しないか、または実質的
に「粘着」もしくは「接着」しなくなるまで実施することができる。懸濁液および／また
はエマルジョンおよび／またはゲル形態のポリマ粒子の温度を低下させることにより、重
合を低減または停止させることができる。冷却された懸濁液および／またはエマルジョン
および／またはゲル形態のポリマ粒子を、さらなる加工のために貯蔵することができる。
【０１６１】
　ゲルおよび／または炭素材料の細孔構造（例えば、メソ多孔度、ミクロ多孔度等）およ
び／または粒度を制御するために有用な組成物は、以下でより詳細に記載される。粒度に
関して、本発明者らは、より高い固形分が、より大きなゲルの粒度、および連続相または
分散相のいずれかのより高い粘度に寄与する可能性があることを発見した。プレポリマ組
成物の様々な実施形態が、以下でより詳細に記載される。
【０１６２】
　単一のポリマ前駆体を使用してもよく、方法は、２つ以上の異なるポリマ前駆体の使用
を含んでいてもよい。ポリマ前駆体の構造は、ポリマ前駆体が別のポリマ前駆体または第
２のポリマ前駆体と反応してポリマを形成することが可能である限り、特に限定されない
。ポリマ前駆体には、アミン含有化合物、アルコール含有化合物およびカルボニル含有化
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類、多価アルコール、糖、アルキルアミン、芳香族アミン、アルデヒド、ケトン、カルボ
ン酸、エステル、尿素、酸ハロゲン化物およびイソシアネートから選択される。ポリマ前
駆体としてレゾルシノールおよびホルムアルデヒドを使用する一部の実施形態は、１から
２．５までの範囲の様々なレゾルシノールに対するホルムアルデヒドのモル比を有し得る
。より具体的な実施形態は、２のレゾルシノールに対するホルムアルデヒドのモル比を有
する。別の具体的な実施形態では、レゾルシノールに対するホルムアルデヒドのモル比は
１．５であり得る。
【０１６３】
　一実施形態では、方法は、第１および第２のポリマ前駆体の使用を含み、一部の実施形
態では、第１または第２のポリマ前駆体は、カルボニル含有化合物であってもよく、第１
または第２のポリマ前駆体の他方は、アルコール含有化合物であってもよい。一部の実施
形態では、第１のポリマ前駆体はフェノール性化合物であってもよく、第２のポリマ前駆
体はアルデヒド化合物（例えば、ホルムアルデヒド）であってもよい。方法の一実施形態
では、フェノール性化合物は、フェノール、レゾルシノール、カテコール、ヒドロキノン
、フロログルシノール、またはこれらの組合せであってもよく；アルデヒド化合物は、ホ
ルムアルデヒド、アセトアルデヒド、プロピオンアルデヒド、ブチルアルデヒド、ベンズ
アルデヒド、シンナムアルデヒド、またはこれらの組合せであってもよい。さらなる実施
形態では、フェノール性化合物は、レゾルシノール、フェノールまたはこれらの組合せで
あってもよく、アルデヒド化合物はホルムアルデヒドであってもよい。なおさらなる実施
形態では、フェノール性化合物はレゾルシノールであってもよく、アルデヒド化合物はホ
ルムアルデヒドであってもよい。なおさらなる実施形態では、フェノール性化合物はフェ
ノールであってもよく、アルデヒドはホルムアルデヒドであってもよい。一部の実施形態
では、ポリマ前駆体は、アルコールおよびカルボニル化合物（例えば、レゾルシノールお
よびアルデヒド）である。１つ以上の実施形態では、アルコールおよびカルボニル化合物
を含有するポリマ前駆体において、カルボニル化合物に対するアルコールのモル比は、約
０．２：１から約１：１まで、約０．３：１から約０．８：１、約０．４：１から約０．
６：１、約０．５：１．０から約０．７：１、約０．４：１から約０．５：１、または約
０．３：１から約０．７：１であり得る。
【０１６４】
　１つ以上の実施形態では、好適なフェノール性化合物は、式Ｉ：
【化１】

　　式Ｉ
［式中、Ｒ１およびＲ２は、水素（Ｈ）、ヒドロキシ基、Ｃ１～５アルキル、およびＯＲ
３から独立に選択され、ここでＲ３は、Ｃ１～５アルキルまたはＣ１～５アリールであり
、Ｒ１およびＲ２のうちの少なくとも１つは、ヒドロキシ基である］によって表すことが
できる。他の好適なフェノール性化合物は、式ＩＩ：
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【化２】

　　式ＩＩ
［式中、Ｒａ、Ｒｂ、Ｒｃ、およびＲｄのそれぞれは、水素（Ｈ）；ヒドロキシ；ハロゲ
ン、例えば、フッ素、塩素、臭素またはヨウ素；ニトロ；ベンゾ；カルボキシ；ホルミル
、アルキル－カルボニル、例えば、アセチル、アリールカルボニル、例えば、ベンゾイル
などのアシル；メチル、エチル、プロピル、ブチル、ペンチル、ヘキシル、ヘプチル、オ
クチル、ノニル、デシルなどのアルキル；非置換もしくは置換ビニルおよびアリル；非置
換もしくは置換メタクリレート、非置換もしくは置換アクリレート；シリルエーテル；シ
ロキサニル；フェニルおよびナフチルなどのアリール；ベンジルなどのアラルキル；また
はアルキルフェニルなどのアルカリールから独立に選択され、Ｒａ、Ｒｃ、およびＲｄの
うちの少なくとも２つは、水素である］によって表すことができる。
【０１６５】
　他の好適なフェノール性化合物は、フェノール自体（すなわち、モノヒドロキシベンゼ
ン）であり得、またはこれが含まれ得る。置換フェノールの他の好適な例には、クレゾー
ルおよびキシレノールなどのアルキル置換フェノール；シクロヘキシルフェノールなどの
シクロアルキル置換フェノール；アルケニル置換フェノール；ｐ－フェニルフェノールな
どのアリール置換フェノール；３，５－ジメトキシフェノールなどのアルコキシ置換フェ
ノール；ｐ－フェノキシフェノールなどのアリールオキシフェノール；ならびにｐ－クロ
ロフェノールなどのハロゲン置換フェノールが含まれ得るが、これらに限定されない。カ
テコール、レゾルシノール、ヒドロキノン、ビスフェノールＡおよびビスフェノールＦな
どの二価フェノールも使用することができる。特に、フェノール成分は、フェノール；ク
レゾールおよびキシレノールなどのアルキル置換フェノール；シクロヘキシルフェノール
などのシクロアルキル置換フェノール；アルケニル置換フェノール；ｐ－フェニルフェノ
ールなどのアリール置換フェノール；３，５－ジメトキシフェノールなどのアルコキシ置
換フェノール；ｐ－フェノキシフェノールなどのアリールオキシフェノール；ｐ－クロロ
フェノールなどのハロゲン置換フェノール；カテコール、ヒドロキノン、ビスフェノール
ＡならびにビスフェノールＦからなる群から選択することができる。さらなる他の好適な
フェノール性化合物は、レゾルシノール、フェノール、カテコール、ヒドロキノン、ピロ
ガロール、５－メチルレゾルシノール、５－エチルレゾルシノール、５－プロピルレゾル
シノール、４－メチルレゾルシノール、４－エチルレゾルシノール、４－プロピルレゾル
シノール、モノ安息香酸レゾルシノール、レゾルシノールモノシネート（ｒｅｓｏｒｃｉ
ｎｏｌ　ｍｏｎｏｓｉｎａｔｅ）、レゾルシノールジフェニルエーテル、レゾルシノール
モノメチルエーテル、モノ酢酸レゾルシノール、レゾルシノールジメチルエーテル、フロ
ログルシノール、ベンゾイルレゾルシノール、ロジン酸レゾルシノール、アルキル置換レ
ゾルシノール、アラルキル置換レゾルシノール、２－メチルレゾルシノール、フロログル
シノール、１，２，４－ベンゼントリオール、３，５－ジヒドロキシベンズアルデヒド、
２，４－ジヒドロキシベンズアルデヒド、４－エチルレソルシノール、２，５－ジメチル
レソルシノール、５－メチルベンゼン－１，２，３－トリオール、３，５－ジヒドロキシ
ベンジルアルコール、２，４，６－トリヒドロキシトルエン、４－クロロレソルシノール
、２’，６’－ジヒドロキシアセトフェノン、２’，４’－ジヒドロキシアセトフェノン
、３’，５’－ジヒドロキシアセトフェノン、２，４，５－トリヒドロキシベンズアルデ
ヒド、２，３，４－トリヒドロキシベンズアルデヒド、２，４，６－トリヒドロキシベン
ズアルデヒド、３，５－ジヒドロキシ安息香酸、２，４－ジヒドロキシ安息香酸、２，６
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－ジヒドロキシ安息香酸、１，３－ジヒドロキシナフタレン、２’，４’－ジヒドロキシ
プロピオフェノン、２’，４’－ジヒドロキシ－６’－メチルアセトフェノン、１－（２
，６－ジヒドロキシ－３－メチルフェニル）エタノン、３－メチル３，５－ジヒドロキシ
ベンゾエート、メチル２，４－ジヒドロキシベンゾエート、ガルアセトフェノン、２，４
－ジヒドロキシ－３－メチル安息香酸、２，６－ジヒドロキシ－４－メチル安息香酸、メ
チル２，６－ジヒドロキシベンゾエート、２－メチル－４－ニトロレソルシノール、２，
４，５－トリヒドロキシ安息香酸、３，４，５－トリヒドロキシ安息香酸、２，３，４－
トリヒドロキシ安息香酸、２，４，６－トリヒドロキシ安息香酸、２－ニトロフロログル
シノールまたはこれらの組合せであり得、またはこれらが含まれ得る。別の好適なフェノ
ール性化合物は、フロログルシノールであり得、またはこれが含まれ得る。
【０１６６】
　少なくとも１つの例では、フェノール性化合物は、フェノール、レゾルシノール、すな
わち、１，３－ジヒドロキシベンゼン、またはこれらの組合せ（これらに限定されない）
であり得、またはこれらが含まれ得る。別の例では、フェノール性化合物は、レゾルシノ
ールまたは任意のレゾルシノール誘導体から得られる、任意の化合物または化合物の組合
せ（これらに限定されない）であり得、またはこれらが含まれ得る。別の例では、フェノ
ール性化合物は、ポリヒドロキシベンゼン、ジヒドロキシベンゼン、トリヒドロキシベン
ゼン、またはこれらの任意の組合せであってもよい。フェノール性化合物には、互いに組
み合わされた、および／または反応物質混合物に互いに独立に添加された、２つ以上のフ
ェノール性化合物の任意の組合せが含まれ得る。
【０１６７】
　レゾルシノールを、白色／オフホワイト色の固体もしくはフレークとして準備すること
、および／または、レゾルシノール成分を加熱し、液体として供給することができる。液
体モノマ成分の固体成分、例えば、レゾルシノール－ホルムアルデヒドコポリマ、フェノ
ール－ホルムアルデヒドコポリマ、および／またはフェノール－レゾルシノール－ホルム
アルデヒドコポリマは、約５ｗｔ％から約９５ｗｔ％までであり得る。例えば、液体モノ
マ成分の固体成分は、約５ｗｔ％、約１０ｗｔ％、約１５ｗｔ％、約２０ｗｔ％、約２５
ｗｔ％、または約２０ｗｔ％という少なさから、約５０ｗｔ％、約５５ｗｔ％、約６０ｗ
ｔ％、約６５ｗｔ％、約７０ｗｔ％、または約７５ｗｔ％という多さまでであり得る。別
の例では、液体モノマ成分の固体成分は、約１０ｗｔ％から約７５ｗｔ％まで、約１０ｗ
ｔ％から約４０ｗｔ％、約３０ｗｔ％から約８０ｗｔ％、約４５ｗｔ％から約７５ｗｔ％
、または約１５ｗｔ％から約７０ｗｔ％であり得る。液体モノマ成分は、広範に変動する
、２５℃におけるブルックフィールド粘度を有し得る。例えば、液体モノマ成分は、約５
ｃＰ、約５０ｃＰ、約１００ｃＰ、約２００ｃＰ、約４００ｃＰ、または約６００ｃＰと
いう低さから、約１，０００ｃＰ、約２，５００ｃＰ、約５，０００ｃＰ、約１０，００
０ｃＰ、約１５，０００ｃＰ、または約２０，０００ｃＰという高さまでの、２５℃にお
けるブルックフィールド粘度を有し得る。液体レゾルシノールコポリマは、典型的には、
暗琥珀色を有する。
【０１６８】
　１つ以上の実施形態では、フェノール性化合物はまた、１つ以上のタンニンであり得、
またはこれらが含まれ得る。本願において使用される場合、「タンニン」という用語は、
加水分解性タンニンと縮合型タンニンの両方を指す。したがって、フェノール性化合物は
、加水分解性タンニン、縮合型タンニン、または加水分解性タンニンと縮合型タンニンと
の組合せであり得、またはこれらが含まれ得る。好適なタンニンを得ることができる低木
および／または樹木の例示的な属は、Ａｃａｃｉａ属、Ｃａｓｔａｎｅａ属、Ｖａｃｈｅ
ｌｌｉａ属、Ｓｅｎｅｇａｌｉａ属、Ｔｅｒｍｉｎａｌｉａ属、Ｐｈｙｌｌａｎｔｈｕｓ
属、Ｃａｅｓａｌｐｉｎｉａ属、Ｑｕｅｒｃｕｓ属、Ｓｃｈｉｎｏｐｓｉｓ属、Ｔｓｕｇ
ａ属、Ｒｈｕｓ属、Ｊｕｇｌａｎｓ属、Ｃａｒｙａ属、およびＰｉｎｕｓ属、またはこれ
らの任意の組合せが含まれ得るが、これらに限定されない。別の例では、好適なタンニン
を得ることができる属には、Ｓｃｈｉｎｏｐｓｉｓ属、Ａｃａｃｉａ属、またはこれらの
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組合せが含まれ得るが、これらに限定されない。別の例では、好適なタンニンを得ること
ができる属には、Ｐｉｎｕｓ属、Ｃａｒｙａ属、またはこれらの組合せが含まれ得るが、
これらに限定されない。
【０１６９】
　加水分解性タンニンは、ピロガロールなどの単純なフェノール類とエラグ酸との混合物
、ならびに糖、例えばグルコースと没食子酸および二没食子酸とのエステルの混合物であ
る。例示的な加水分解性タンニンの例には、Ｃａｓｔａｎｅａ　ｓａｔｉｖａ（例えば、
クリ）、Ｔｅｒｍｉｎａｌｉａ属およびＰｈｙｌｌａｎｔｈｕｓ属（例えば、カシ樹木種
）、Ｃａｅｓａｌｐｉｎｉａ　ｃｏｒｉａｒｉａ（例えば、ジビジビ）、Ｃａｅｓａｌｐ
ｉｎｉａ　ｓｐｉｎｏｓａ（例えば、タラ）、アルガロビラ（ａｌｇａｒｏｂｉｌｌａ）
、バロニア（ｖａｌｏｎｅａ）、およびＱｕｅｒｃｕｓ属（例えば、オーク）から回収さ
れた抽出物が含まれ得るが、これらに限定されない。縮合型タンニンは、フラバンの縮合
によって形成されたポリマである。縮合型タンニンは、直鎖状または分枝状分子であり得
る。例示的な縮合型タンニンには、Ａｃａｃｉａ　ｍｅａｒｎｓｉｉ（例えば、アカシア
またはミモザの樹皮抽出物）、Ｓｃｈｉｎｏｐｓｉｓ属（例えば、ケブラチョ木材抽出物
）、Ｔｓｕｇａ属（例えば、ツガ樹皮抽出物）、Ｒｈｕｓ属（例えば、ウルシ抽出物）、
Ｊｕｇｌａｎｓ属（例えば、クルミ）、Ｃａｒｙａ　ｉｌｌｉｎｏｉｎｅｎｓｉｓ（例え
ば、ペカン）、およびＰｉｎｕｓ属（例えば、ラジアータマツ、フランスカイガンショウ
、樹皮抽出物種）が含まれ得るが、これらに限定されない。
【０１７０】
　縮合型タンニンは、約７０ｗｔ％から約８０ｗｔ％の活性フェノール性構成成分（「タ
ンニン画分」）を含み、残りの構成成分（「非タンニン画分」）は、炭水化物、ハイドロ
コロイドガムならびにアミノ酸および／またはイミノ酸画分を含み得るが、これらに限定
されない。縮合型タンニンを、有機物からの回収物または抽出物として使用することがで
き、縮合型タンニンを約９５ｗｔ％以上の活性フェノール性構成成分となるまで精製する
こともできる。加水分解性タンニンおよび縮合型タンニンを、十分に確立された工程を使
用して、出発材料、例えば、樹木および／または低木から抽出することができる。タンニ
ンについてのより詳細な解説は、Handbook of Adhesive Technology, Second Edition, C
RC Press, 2003, chapter 27, "Natural Phenolic Adhesives I: Tannin, "およびMonome
rs, Polymers and Composites from Renewable Resources, Elsevier, 2008, chapter 8,
 "Tannins: Major Sources, Properties and Applications"にて論じられ、記載されてい
る。
【０１７１】
　縮合型タンニンは、２つの大きなカテゴリ、すなわち、レゾルシノール単位を含むもの
とフロログルシノール単位を含むもののうちの１つに、分類またはグループ分けされ得る
。レゾルシノール単位を含む例示的なタンニンには、モリシマアカシアタンニンおよびケ
ブラチョタンニンが含まれるが、これらに限定されない。フロログルシノール単位を含む
例示的なタンニンには、ペカンタンニンおよびマツタンニンが含まれるが、これらに限定
されない。
【０１７２】
　本願において開示されるポリマ前駆体材料は、（ａ）アルコール、フェノール性化合物
、および他のモノヒドロキシ化合物またはポリヒドロキシ化合物、ならびに（ｂ）アルデ
ヒド、ケトン、およびこれらの組合せを含む。この状況における代表的なアルコールには
、直鎖状および分枝状の飽和および不飽和アルコールが含まれる。好適なフェノール性化
合物には、ジヒドロキシベンゼンまたはトリヒドロキシベンゼンなどの、ポリヒドロキシ
ベンゼンが含まれる。代表的なポリヒドロキシベンゼンには、レゾルシノール（すなわち
、１，３－ジヒドロキシベンゼン）、カテコール、ヒドロキノン、およびフロログルシノ
ールが含まれる。２つ以上のポリヒドロキシベンゼンの混合物を使用することもできる。
フェノール（モノヒドロキシベンゼン）を使用することもできる。代表的なポリヒドロキ
シ化合物には、グルコース、スクロース、キチン、およびマンニトールなどの他のポリオ
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ールなどの、糖が含まれる。この状況におけるアルデヒドには、メタナール（ホルムアル
デヒド）、エタナール（アセトアルデヒド）、プロパナール（プロピオンアルデヒド）、
ブタナール（ブチルアルデヒド）などの直鎖状飽和アルデヒド；エテノンおよび他のケテ
ン、２－プロペナール（アクリルアルデヒド）、２－ブテナール（クロトンアルデヒド）
、３－ブテナールなどの、直鎖状不飽和アルデヒド；分枝状飽和および不飽和アルデヒド
；ならびにベンズアルデヒド、サリチルアルデヒド、ヒドロシンナムアルデヒドなどの芳
香族型アルデヒドが含まれる。好適なケトンには、プロパノンおよび２－ブタノンなどの
直鎖状飽和ケトン；プロペノン、２－ブテノンおよび３－ブテノン（メチルビニルケトン
）などの直鎖状不飽和ケトン；分枝状飽和および不飽和ケトン；ならびにメチルベンジル
ケトン（フェニルアセトン）、エチルベンジルケトンなどの芳香族型ケトンが含まれる。
ポリマ前駆体材料はまた、上記で記載された前駆体の組合せであってもよい。
【０１７３】
　一部の実施形態では、一方のポリマ前駆体はアルコール含有種であり、もう一方のポリ
マ前駆体はカルボニル含有種であり、例えば、アルデヒドとフェノールである。カルボニ
ル含有種（例えば、アルデヒド、ケトンまたはこれらの組合せ）と反応するアルコール含
有種（例えば、アルコール、フェノール性化合物およびモノヒドロキシ化合物もしくはポ
リヒドロキシ化合物、またはこれらの組合せ）の相対量は、実質的に変動し得る。一部の
実施形態では、アルコール含有種のアルデヒド種に対する比は、アルコール含有種中の反
応性アルコール基の総モル数が、アルデヒド種中の反応性カルボニル基の総モル数と概ね
同じになるように選択される。同様に、アルコール含有種のケトン種に対する比は、アル
コール含有種中の反応性アルコール基の総モル数が、ケトン種中の反応性カルボニル基の
総モル数と概ね同じになるように選択されてもよい。カルボニル含有種がアルデヒド種と
ケトン種との組合せを含む場合、同じおよそ１：１のモル比が有効である。
【０１７４】
　架橋性化合物は、非置換アルデヒド化合物および／または置換アルデヒド化合物（これ
らに限定されない）であり得、またはこれらが含まれ得る。架橋性化合物として使用する
のに適したアルデヒド化合物は、式ＲＣＨＯ［式中、Ｒは、水素または炭化水素基である
］によって表すことができる。例示的な炭化水素基は、１から約８個までの炭素原子を含
み得る。別の例では、好適なアルデヒド化合物には、アセタールまたはヘミアセタールな
どの、いわゆるマスクアルデヒド（ｍａｓｋｅｄ　ａｌｄｅｈｙｄｅ）またはアルデヒド
等価物も含まれ得る。例示的なアルデヒド化合物には、ホルムアルデヒド、パラホルムア
ルデヒド、アセトアルデヒド、プロピオンアルデヒド、ブチルアルデヒド、フルフルアル
デヒド、ベンズアルデヒド、グルタルアルデヒド、またはこれらの任意の組合せが含まれ
得るが、これらに限定されない。グリオキサールなどの１つ以上の他のアルデヒドを、ホ
ルムアルデヒドおよび／または他のアルデヒドの代わりに、またはこれらと組み合わせて
使用することができる。少なくとも１つの例では、アルデヒド化合物には、ホルムアルデ
ヒド、ＵＦＣ、またはこれらの組合せが含まれ得る。
【０１７５】
　アルデヒド化合物を、固体、液体、および／または気体として使用することができる。
特にホルムアルデヒドについて考えると、ホルムアルデヒドは、パラホルム（固体の、重
合したホルムアルデヒド）、ホルマリン溶液（３７パーセント、４４パーセント、または
５０パーセントのホルムアルデヒド濃度のホルムアルデヒド水溶液であり、メタノールを
含む場合もある）、尿素－ホルムアルデヒド濃縮物（「ＵＦＣ」）であり得、またはこれ
らが含まれ得、および／または、ホルムアルデヒドガスを他の形態のホルムアルデヒドの
代わりに、もしくはそれらに加えて使用することもできる。別の例では、アルデヒドは、
約１：２から約１：３の尿素のホルムアルデヒドに対する重量比を有する、予備反応させ
た尿素－ホルムアルデヒド混合物であり得、またはこれが含まれ得る。
【０１７６】
　架橋性化合物は、１つ以上の多官能性アルデヒド化合物（これに限定されない）であり
得、またはこれが含まれ得る。本願において使用される場合、「多官能性アルデヒド化合



(33) JP 6028121 B2 2016.11.16

10

20

30

40

50

物」および「多官能性アルデヒド」は互換的に使用され、少なくとも２つの官能基を有し
、官能基のうちの少なくとも１つがアルデヒド基である化合物を指す。例えば、多官能性
アルデヒドは、２つ以上のアルデヒド官能基を含み得る。別の例では、多官能性アルデヒ
ドは、少なくとも１つのアルデヒド基と、少なくとも１つのアルデヒド官能基以外の官能
基とを含み得る。本願において使用される場合、「官能基」とは、多官能性アルデヒド化
合物中の反応性基を指し、これにはアルデヒド基、カルボン酸基、エステル基、アミド基
、イミン基、エポキシド基、アジリジン基、アゼチジニウム基、およびヒドロキシル基が
含まれ得るが、これらに限定されない。
【０１７７】
　多官能性アルデヒド化合物は、２個以上の炭素原子を含み、かつ、２つ以上のアルデヒ
ド官能基を有し得る。例えば、多官能性アルデヒド化合物は、２個、３個、４個、５個、
６個またはそれより多くの炭素原子を含み、かつ、２つ以上のアルデヒド官能基を有し得
る。多官能性アルデヒド化合物は、２個以上の炭素原子を含み、かつ、少なくとも１つの
アルデヒド官能基と、カルボン酸基、エステル基、アミド基、イミン基、エポキシド基、
アジリジン基、アゼチジニウム基、および／またはヒドロキシル基などの、少なくとも１
つのアルデヒド基以外の官能基とを有し得る。例えば、多官能性アルデヒド化合物は、２
個、３個、４個、５個、６個またはそれより多くの炭素原子を含み、かつ、少なくとも１
つのアルデヒド官能基と、カルボン酸基、エステル基、アミド基、イミン基、エポキシド
基、アジリジン基、アゼチジニウム基、および／またはヒドロキシル基などの、少なくと
も１つのアルデヒド基以外の官能基とを有し得る。
【０１７８】
　３個以上の炭素原子を含み、かつ、２つのアルデヒド官能基（－ＣＨＯ）を有する、好
適な二官能性（ｂｉｆｕｎｃｔｉｏｎａｌ　ｏｒ　ｄｉｆｕｎｃｔｉｏｎａｌ）アルデヒ
ドは、以下の式：
【化３】

［式中、Ｒは、１から１２個までの炭素原子を有する、二価の脂肪族基、脂環式基、芳香
族基、または複素環基である］で表すことができる。例示的な多官能性アルデヒドには、
マロンアルデヒド、スクシンアルデヒド、グルタルアルデヒド、２－ヒドロキシグルタル
アルデヒド、β－メチルグルタルアルデヒド、アジポアルデヒド、ピメルアルデヒド、ス
ベルアルデヒド、マレアルデヒド、フマルアルデヒド、セバクアルデヒド、フタルアルデ
ヒド、イソフタルアルデヒド、テレフタルアルデヒド、環置換芳香族アルデヒド、または
これらの任意の組合せが含まれ得るが、これらに限定されない。２個の炭素原子を含み、
かつ、２つのアルデヒド官能基を有する、好適な二官能性（ｂｉｆｕｎｃｔｉｏｎａｌ　
ｏｒ　ｄｉｆｕｎｃｔｉｏｎａｌ）アルデヒドは、グリオキサールである。
【０１７９】
　アルデヒド基とアルデヒド基以外の官能基とを含む例示的な多官能性アルデヒド化合物
には、グリオキシル酸、グリオキシル酸エステル、グリオキシル酸アミド、５－（ヒドロ
キシメチル）フルフラール、またはこれらの任意の組合せが含まれ得るが、これらに限定
されない。多官能性アルデヒド化合物中のアルデヒド基は、他の形態、例えば、水和物と
して存在し得る。したがって、特定の多官能性アルデヒド化合物の任意の形態または誘導
体を使用して、本願において論じられ記載される結合剤組成物を調製することができる。
例えば、グリオキシル酸の場合、グリオキシル酸、グリオキシル酸一水和物、および／ま
たはグリオキシレートを、タンニンおよびルイス酸と組み合わせて、結合剤組成物を生成
することができる。架橋性化合物には、互いに組み合わされた、および／または互いに独
立に反応物質混合物に添加された、２つ以上の架橋性化合物の任意の組合せが含まれ得る
。
【０１８０】
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　１つ以上の実施形態では、フェノール性化合物および架橋性化合物のモノマ成分は、メ
イラード反応物質の混合物と、部分的にまたは完全に置き換えることができる。同様に、
プレポリマは、部分的に反応させたまたは予備反応させたメイラード反応物質の混合物で
あり得、またはこれが含まれ得る。言い換えると、反応物質混合物のモノマ成分のすべて
または一部分は、メイラード反応物質の混合物、予備反応させたメイラード反応物質の混
合物またはこれらの組合せであってもよい。メイラード反応物質の混合物は、炭水化物源
（炭水化物反応物質）と、炭水化物反応物質とのメイラード反応に関与することが可能な
アミン反応物質とを含み得るが、これらに限定されない。
【０１８１】
　炭水化物源には、１つ以上の還元糖を有する１つ以上の反応物質、熱硬化条件下で１つ
以上の還元糖を生じる１つ以上の反応物質、またはこれらの組合せが含まれ得る。還元糖
は、アルデヒド基を含むか、または異性化、すなわち、互変異性化した結果、アルデヒド
基を含むことができる糖であり得る。このようなアルデヒド基は、メイラード反応条件下
で、アミノ基（アミン反応物質）と反応性である。通常、このようなアルデヒド基はまた
、例えば、Ｃｕ２＋によって酸化されて、カルボン酸を生じ得る。炭水化物反応物質は、
ヒドロキシ、ハロ、アルキル、アルコキシなどの他の官能基で任意選択で置換されていて
もよい。炭水化物源はまた、１つ以上のキラル中心を有していてもよい。炭水化物源はま
た、各キラル中心でそれぞれ生じ得る光学異性体を含んでいてもよい。ラセミ混合物を含
めた様々な混合物、またはそのような炭水化物源のいずれかの様々な光学異性体からなる
、他のジアステレオマ混合物、およびこれらの様々な幾何異性体を使用することができる
。
【０１８２】
　炭水化物源は非揮発性であってもよい。非揮発性炭水化物源は、炭水化物反応物質の、
メイラード反応条件下でアミン反応物質と反応が可能であり続ける能力を、増強または最
大化することができる。炭水化物源とアミン反応物質との混合物を予備反応させることに
より、好適な炭水化物源のリストが拡大し得る。炭水化物源は、トリオース、テトロース
、ペントース、ヘキソース、またはヘプトースを含めた、アルドース形態またはケトース
形態の単糖；もしくは多糖、またはこれらの組合せであってもよい。
【０１８３】
　トリオースが炭水化物源の役割を果たす場合、または他の還元糖および／もしくは多糖
と組み合わせて使用される場合、それぞれグリセルアルデヒドおよびジヒドロキシアセト
ンなどの、アルドトリオース糖またはケトトリオース糖を利用することができる。テトロ
ースが炭水化物源の役割を果たす場合、または他の還元糖および／もしくは多糖と組み合
わせて使用される場合、エリスロースおよびトレオースなどのアルドテトロース糖；なら
びにエリスルロースなどのケトテトロースを利用することができる。ペントースが炭水化
物源の役割を果たす場合、または他の還元糖および／もしくは多糖と組み合わせて使用さ
れる場合、リボース、アラビノース、キシロース、およびリキソースなどのアルドペント
ース糖；ならびにリブロース、アラブロース（ａｒａｂｕｌｏｓｅ）、キシルロース、お
よびリキスロースなどのケトペントース糖を利用することができる。ヘキソースが炭水化
物源の役割を果たす場合、または他の還元糖および／もしくは多糖と組み合わせて使用さ
れる場合、グルコース（すなわち、デキストロース）、マンノース、ガラクトース、アロ
ース、アルトロース、タロース、グロース、およびイドースなどのアルドヘキソース糖；
ならびにフルクトース、プシコース、ソルボースおよびタガトースなどのケトヘキソース
糖を利用することができる。ヘプトースが炭水化物源の役割を果たす場合、または他の還
元糖および／もしくは多糖と組み合わせて使用される場合、セドヘプツロースなどのケト
ヘプトース糖を利用することができる。天然に存在することが知られていない、このよう
な炭水化物源の他の立体異性体もまた、結合剤組成物を調製する際に有用であると想定さ
れる。多糖が炭水化物源の役割を果たす場合、または単糖と組み合わせて使用される場合
、スクロース、ラクトース、マルトース、デンプン、およびセルロースを利用することが
できる。
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【０１８４】
　炭水化物反応物質を、非炭水化物ポリヒドロキシ反応物質と組み合わせて使用すること
もできる。非炭水化物ポリヒドロキシ反応物質の例には、トリメチロールプロパン、グリ
セロール、ペンタエリスリトール、ポリビニルアルコール、部分的に加水分解されたポリ
酢酸ビニル、完全に加水分解されたポリ酢酸ビニル、およびこれらの混合物が含まれ得る
が、これらに限定されない。非炭水化物ポリヒドロキシ反応物質は、硬化中に他の結合剤
成分との反応が可能であり続けるその能力を最大化するように、十分に非揮発性であって
もよい。炭水化物源（炭水化物反応物質）とアミン反応物質との混合物を部分的に予備反
応させることにより、好適な非炭水化物ポリヒドロキシ反応物質のリストが拡大し得る。
非炭水化物ポリヒドロキシ反応物質の疎水性は、結合剤組成物の物理特性を決定する要因
となり得る。
【０１８５】
　炭水化物源とのメイラード反応に関与することが可能なアミン反応物質は、アミノ基を
有する化合物であり得る。化合物は、アミノ酸の形態で存在し得る。遊離アミノ基はタン
パク質からも由来し得るが、この場合、遊離アミノ基は、例えば、リシン残基のε－アミ
ノ基、および／または末端アミノ酸のα－アミノ基の形態で利用可能である。アミン反応
物質を、ポリカルボン酸アンモニウム塩反応物質を使用することにより、別個にまたはイ
ンサイチュ（ｉｎ　ｓｉｔｕ）で形成することもできる。ポリカルボン酸のアンモニウム
塩は、ポリカルボン酸の酸基をアミン塩基で中和し、これにより、ポリカルボン酸アンモ
ニウム塩基を生成することによって生じさせることができる。当量に基づいて計算される
、完全な、すなわち約１００％の中和により、ポリカルボン酸中の酸基を滴定または部分
的に中和する、あらゆる必要性を排除することができる。しかし、完全までいかない中和
であっても、十分なメイラード反応物質の混合物が得られると推測される。
【０１８６】
　ある特定の実施形態では、ポリマ前駆体は、ホルムアルデヒドとレゾルシノール、また
はホルムアルデヒドとフェノール、またはフェノールとレゾルシノールとの混合物と組み
合わせた、ホルムアルデヒドを含む。他の実施形態では、ポリマ前駆体は、ホルムアルデ
ヒドと尿素とを含む。
【０１８７】
　他の実施形態では、ポリマ前駆体は、尿素またはアミン含有化合物である。例えば、一
部の実施形態では、ポリマ前駆体は、尿素またはメラミンである。他の実施形態は、イソ
シアネートまたは酸ハロゲン化物などの他の活性化カルボニル化合物から選択されるポリ
マ前駆体を含む。
【０１８８】
　開示される方法の一部の実施形態は、電気化学改変剤を含むポリマゲル（および炭素材
料）を調製することを含む。電気化学改変剤には、当技術において公知の電気化学改変剤
、およびその全内容を先に本願に引用して援用した、同時係属中の米国特許出願第１２／
９６５，７０９号に記載される電気化学改変剤が含まれる。このような電気化学改変剤は
、一般に、得られる炭素材料またはポリマゲルの電気化学特性を改変するのに有用な元素
から選択され、一部の実施形態では、窒素またはケイ素を含む。他の実施形態では、電気
化学改変剤は、窒素、鉄、スズ、ケイ素、ニッケル、アルミニウムまたはマンガンを含む
。電気化学改変剤を、任意のステップにおいて調製手順に含めることができる。例えば、
一部では、電気化学改変剤を、混合物、ポリマ相または連続相と混合する。
【０１８９】
　ポリマ形成前のゲル配合物（すなわち、モノマ成分）中の全固形分は、変動し得る。こ
の全固形分は、一般に非揮発性である成分の重量分率（揮発性成分と非揮発性成分との総
重量と比較した場合の）である。
【０１９０】
　モノマ成分の溶媒（例えば、水、酸等）に対する重量比は、約０．０５対３から約０．
７０対２までであり得る。あるいは、モノマ成分の溶媒に対する比は、約０．１５対１か
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ら約０．６対１．５までであり得る。あるいは、モノマ成分の溶媒に対する比は、約０．
１５対１から約０．３５対１までであり得る。あるいは、モノマ成分の溶媒に対する比は
、約０．２５対１から約０．５対１までであり得る。あるいは、モノマ成分の溶媒に対す
る比は、約０．３対１から約０．６対１までであり得る。
【０１９１】
　一部の実施形態では、モノマ成分の固形分は、約１０％、約１５％、約２０％、約２５
％、約３５％、約４０％、または約４５％からという低さから、約５５％、約６０％、約
６５％、約７０％、約７５％、約８０％、約８５％、または約９０％という高さまで変動
し得る。他の実施形態では、モノマ成分の固形分は、約３５％から約７０％まで、約４０
％から約６０％、または約４５％から約５５％であり得る。１つ以上の実施形態では、モ
ノマ成分の固形分は、２０％超、２５％超、３０％超、３５％超、４０％超、または４５
％超から約５０％、約５５％、約６０％、約６５％、約７０％、約７５％、約８０％、約
８５％、または約９０％であり得る。
【０１９２】
　一部の実施形態では、ゲル重合工程は、触媒条件下で実施される。したがって、一部の
実施形態では、方法は、触媒を、混合物、ポリマ相および／または連続相と混合すること
を含む。一部の実施形態では、触媒は、塩基性揮発性触媒を含む。例えば、一実施形態で
は、塩基性揮発性触媒は、炭酸アンモニウム、重炭酸アンモニウム、酢酸アンモニウム、
水酸化アンモニウム、またはこれらの組合せを含む。さらなる実施形態では、塩基性揮発
性触媒は、炭酸アンモニウムであってもよい。別のさらなる実施形態では、塩基性揮発性
触媒は、酢酸アンモニウムであってもよい。
【０１９３】
　触媒は、１つ以上の酸、１つ以上の塩基、またはこれらの任意の組合せであり得、また
はこれらが含まれ得る。例示的な塩基性触媒は、水酸化ナトリウム、炭酸ナトリウム、重
炭酸ナトリウム、水酸化カリウム、炭酸カリウム、重炭酸カリウム、炭酸アンモニウム、
ヘキサメチレンテトラミン、またはこれらの任意の組合せ（これらに限定されない）であ
り得、またはこれらが含まれ得る。例示的な酸性触媒には、酢酸、塩酸、硫酸、リン酸、
亜リン酸、スルホン酸（モノスルホン酸、ジスルホン酸、トリスルホン酸、トルエンスル
ホン酸、およびアルカンスルホン酸が含まれるが、これらに限定されない）、没食子酸、
シュウ酸、ピクリン酸、またはこれらの任意の組合せが含まれ得るが、これらに限定され
ない。
【０１９４】
　一実施形態では、触媒は塩基であり、二次相中での塩基の飽和は、二次相中での酸の飽
和に関して本願において記載されたのと類似の様式でなされる。触媒が酸と塩基の両方を
含む関連する実施形態では、二次相中での塩基および酸の飽和は、二次相中での酸の飽和
に関して本願において記載されたのと類似の様式でなされる。
【０１９５】
　触媒のポリマ前駆体に対するモル比は、ポリマゲルの最終的な特性、および炭素材料の
最終的な特性に影響を有し得る。よって、一部の実施形態では、このような触媒を、約１
：１、約３：１、約５：１、約７：１、約１０：１、約１５：１、約２０：１、約２５：
１、約３０：１、約４０：１、または約５０：１という低さから、約１００：１、約１５
０：１、約２００：１、約３００：１、約４００：１、約６００：１、約８００：１、約
１，０００：１、約１，２００：１、約１，４００：１、約１，６００：１、約１，８０
０：１、または約２０００：１という高さまでのポリマ前駆体：触媒のモル比で使用する
ことができる。一部の実施形態では、このような触媒を、１０：１から４００：１のポリ
マ前駆体：触媒のモル比で使用することができる。例えば、他の実施形態では、このよう
な触媒を、５：１から１００：１のポリマ前駆体：触媒のモル比で使用することができる
。例えば、一部の実施形態では、ポリマ前駆体の触媒に対するモル比は、約４００：１で
あってもよい。他の実施形態では、ポリマ前駆体の触媒に対するモル比は、約１００：１
であってもよい。他の実施形態では、ポリマ前駆体の触媒に対するモル比は、約５０：１
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であってもよい。他の実施形態では、ポリマ前駆体の触媒に対するモル比は、約２５：１
であってもよい。他の実施形態では、ポリマ前駆体の触媒に対するモル比は、約１０：１
であってもよい。１つ以上の実施形態では、ポリマ前駆体の触媒に対するモル比は、約５
：１から約１５：１まで、約５：１から約２５：１、約３：１から約１２：１、約７：１
から約１３：１、約１０：１から約２０：１、約１５：１から約４０：１、約２０：１か
ら約３０：１、約８：１から約１２：１、約６：１から約１５：１、約１８：１から約３
２：１、約２５：１から約５０：１、または約７：１から約１１：１であってもよい。上
述の実施形態のある特定の実施形態では、ポリマ前駆体は、レゾルシノールおよび／また
はフェノールなどのフェノール性化合物を含む
【０１９６】
　ポリマ前駆体のうち１つがレゾルシノールであり、もう１つのポリマ前駆体がホルムア
ルデヒドである特定の実施形態において、レゾルシノールの触媒に対する比率を変えて、
結果的なポリマゲルおよび炭素材料における所望の特性を得ることができる。本明細書に
記載の方法の一部の実施形態において、レゾルシノールの触媒に対するモル比は低くは約
１：１、約３：１、約５：１、約７：１、約１０：１、約１５：１、約２０：１、約２５
：１、約３０：１、約４０：１、または約５０：１から高くは約１００：１、約１５０：
１、約２００：１、約３００：１、約４００：１、約６００：１、約８００：１、約１，
０００：１、約１，２００：１、約１，４００：１、約１，６００：１、約１，８００：
１、または約２，０００：１であってもよい。他の実施形態において、レゾルシノールの
触媒に対するモル比は約５：１から約２，０００：１の範囲、もしくはレゾルシノールの
触媒に対するモル比は約１０：１から約４００：１の範囲であってもよい。さらなる実施
形態において、レゾルシノールの触媒に対するモル比は約５：１から約１００：１の範囲
であってもよい。さらなる実施形態において、レゾルシノールの触媒に対するモル比は約
２５：１から約５０：１の範囲であってもよい。さらなる実施形態において、レゾルシノ
ールの触媒に対するモル比は約１５：１から約５０：１の範囲であってもよい。さらなる
実施形態において、レゾルシノールの触媒に対するモル比は約１０：１から約５０：１の
範囲であってもよい。前記の実施形態の一部において、触媒は酢酸アンモニウムであって
もよい。
【０１９７】
　ポリマ前駆体のうち１つがフェノールであり、もう１つのポリマ前駆体がホルムアルデ
ヒドである特定の実施形態において、フェノールの触媒に対する比率を変えて、結果的な
ポリマゲルおよび炭素材料における所望の特性を得ることができる。本明細書に記載の方
法の一部の実施形態において、フェノールの触媒に対するモル比は低くは約１：１、約３
：１、約５：１、約７：１、約１０：１、約１５：１、約２０：１、約２５：１、約３０
：１、約４０：１、または約５０：１から高くは約１００：１、約１５０：１、約２００
：１、約３００：１、約４００：１、約６００：１、約８００：１、約１，０００：１、
約１，２００：１、約１，４００：１、約１，６００：１、約１，８００：１、または約
２，０００：１であってもよい。他の実施形態において、フェノールの触媒に対するモル
比は約５：１から約２，０００：１の範囲、もしくはフェノールの触媒に対するモル比は
約１０：１から約４００：１の範囲であってもよい。さらなる実施形態において、フェノ
ールの触媒に対するモル比は約５：１から約１００：１の範囲であってもよい。さらなる
実施形態において、フェノールの触媒に対するモル比は約２５：１から約５０：１の範囲
であってもよい。さらなる実施形態において、フェノールの触媒に対するモル比は約２５
：１から約５０：１の範囲であってもよい。さらなる実施形態において、フェノールの触
媒に対するモル比は約１００：１から約５：１の範囲であってもよい。前記の実施形態の
一部において、触媒は酢酸アンモニウムであってもよい。
【０１９８】
　ポリマ前駆体のうち１つがフェノール　レゾルシノールとホルムアルデヒドの混合物で
ある特定の実施形態において、フェノール／レゾルシノールの触媒に対する比率を変えて
、結果的なポリマゲルおよび炭素材料における所望の特性を得ることができる。本明細書
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に記載の方法の一部の実施形態において、フェノール／レゾルシノールの触媒に対するモ
ル比は低くは約１：１、約３：１、約５：１、約７：１、約１０：１、約１５：１、約２
０：１、約２５：１、約３０：１、約４０：１、または約５０：１から高くは約１００：
１、約１５０：１、約２００：１、約３００：１、約４００：１、約６００：１、約８０
０：１、約１，０００：１、約１，２００：１、約１，４００：１、約１，６００：１、
約１，８００：１、または約２，０００：１であってもよい。他の実施形態において、フ
ェノール／レゾルシノールの触媒に対するモル比は約５：１から約２，０００：１の範囲
、もしくはフェノール／レゾルシノールの触媒に対するモル比は約１０：１から約４００
：１の範囲であってもよい。さらなる実施形態において、フェノール／レゾルシノールの
触媒に対するモル比は約５：１から約１００：１の範囲であってもよい。さらなる実施形
態において、フェノール／レゾルシノールの触媒に対するモル比は約２５：１から約５０
：１の範囲であってもよい。さらなる実施形態において、フェノール／レゾルシノール対
触媒のモル比は約２５：１から約５０：１の範囲であってもよい。さらなる実施形態にお
いて、フェノール／レゾルシノールの触媒に対するモル比は約１００：１から約５：１の
範囲であってもよい。前記の実施形態の一部において、触媒は酢酸アンモニウムであって
もよい。
【０１９９】
　さらに他の実施形態において、本発明の方法は酸と混合物、ポリマ相および／または連
続相の混合を含む。酸は重合工程に適する数多くの酸から選択され得る。例えば、一部の
実施形態において、酸は酢酸であるか、または酢酸を含んでもよく、他の実施形態におい
て、酸はシュウ酸であるか、またはシュウ酸を含んでもよく、また他の実施形態において
、酸は酢酸とシュウ酸の混合物であるか、または酢酸とシュウ酸の混合物を含んでもよい
。１つ以上の実施形態において、酸は第１または第２の溶媒と混合されてもよく、酸の溶
媒に対する比率は低くは約１：１００、約１：９０、約１：５０、約１：１０、約１：５
、約１：４、約１：３、または約１：２から高くは約２：１、約３：１、約４：１、約５
：１、約１０：１、約５０：１、または約１００：１である。さらなる実施形態において
、酸は第１または第２の溶媒と混合されてもよく、酸の溶媒に対する比率は９９：１、９
０：１０、７５：２５、５０：５０、２５：７５、２０：８０、１０：９０または１：９
０である。他の実施形態において、酸は酢酸であり、第１または第２の溶媒は水である。
他の実施形態において酸性は固体酸をエマルジョン、懸濁液またはゲル調合物へ添加する
ことによってもたらされる。
【０２００】
　反応混合物中の総酸含有量を変えて、最終生成物の特性を変更することができる。一部
の実施形態において、酸はモノマ成分の重量を基準に、低くは約１％、約３％、約５％、
約１０％、約１５％、約２０％、約２５％、約３０％、または約４０％から高くは約５０
％、約５５％、約６０％、約７０％または約７５％の割合で存在し得る。他の実施形態に
おいて、酸はモノマ成分の重量を基準に、約５％から約５０％、約５％から約１５％、約
１０％から約２５％、約１５％から約３５％、約１５％から約４５％、約２５％から約４
５％、または約３０％から約５０％の範囲の量で存在し得る。他の実施形態において、酸
はモノマ成分の重量を基準に、約５％から約４０％の範囲、例えば約５％、約１０％、約
１５％、約２０％、約２５％、約３０％、約３５％、約４０％、約４５％、または約５０
％の量で存在し得る。
【０２０１】
　適切なポリカルボン酸の例として、ジカルボン酸、トリカルボン酸、テトラカルボン酸
、ペンタカルボン酸など、そして単量体のポリカルボン酸、無水物、およびこれらの任意
の組合せ、ならびに重合体のポリカルボン酸、無水物、およびこれらの任意の組合せが挙
げられる。好ましくは、ポリカルボン酸アンモニウム塩反応物は、メイラード反応の炭水
化物反応物との反応に利用可能な状態を維持する能力を最大限に高められるよう、十分に
不揮発性である。同様に、炭水化物源とアミン反応物の混合物を部分的に事前反応させる
ことにより、ポリカルボン酸アンモニウム塩反応物を含む、適切なアミン反応物のリスト
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を拡大することができる。別の例において、ポリカルボン酸アンモニウム塩反応物は他の
化学官能基に置換され得る。
【０２０２】
　単量体ポリカルボン酸の典型例として不飽和脂肪族ジカルボン酸、飽和脂肪族ジカルボ
ン酸、芳香族ジカルボン酸、不飽和環状ジカルボン酸、飽和環状ジカルボン酸、これらの
ヒドロキシ置換誘導体などが挙げられるが、これらに限定されない。他の適切なポリカル
ボン酸の例として不飽和脂肪族トリカルボン酸、飽和脂肪族トリカルボン酸（クエン酸な
ど）、芳香族トリカルボン酸、不飽和環状トリカルボン酸、飽和環状トリカルボン酸、こ
れらのヒドロキシ置換誘導体などが挙げられる。係るポリカルボン酸は場合によりヒドロ
キシ、ハロ、アルキル、アルコキシなどに置換され得るという点を理解されたい。他の適
切なポリカルボン酸の例としてアコニット酸、アジピン酸、アゼライン酸、ブタンテトラ
カルボン酸ジヒドリド、ブタントリカルボン酸、クロレンド酸、シトラコン酸、ジシクロ
ペンタジエン－マレイン酸付加物、ジエチレントリアミン五酢酸、ジペンテンとマレイン
酸の付加物、エチレンジアミン四酢酸（ＥＤＴＡ）、完全にマレイン化されたロジン、マ
レイン化トール油脂肪酸、フマル酸、グルタル酸、イソフタル酸、イタコン酸、マレイン
化ロジンを過酸化カリウムで酸化し、アルコールを経てカルボン酸にしたもの、マレイン
酸、マリック酸、メサコン酸、ビフェノールＡまたはビスフェノールＦを二酸化炭素との
コルベ・シュミット反応により３～４のカルボキシル基を導入したもの、シュウ酸、フタ
ル酸、セバシン酸、コハク酸、酒石酸、テレフタル酸、テトラブロモフタル酸、テトラク
ロロフタル酸、テトラヒドロフタル酸、トリメリット酸、トリメシン酸など、およびこれ
らの無水物、およびこれらの任意の組合せが挙げられるが、これらに限定されない。
【０２０３】
　適切な重合体ポリカルボン酸の例として、複数のペンダント型カルボキシ基を含有する
有機ポリマまたはオリゴマが挙げられる。重合体ポリカルボン酸は、不飽和カルボン酸（
例としてアクリル酸、メタクリル酸、クロトン酸、イソクロトン酸、マレイン酸、経皮酸
、２－メチルマレイン酸、イタコン酸、２－メチルイタコン酸、α，β－メチレングルタ
ル酸などが挙げられるが、これらに限定されない）から調製されたホモポリマまたはコポ
リマであってもよい。重合体ポリカルボン酸はまた、不飽和無水物から調製することもで
きる。不飽和無水物の例として無水マレイン酸、無水イタコン酸、無水アクリル酸、無水
メタクリル酸など、およびこれらの混合物が挙げられるが、これらに限定されない。
【０２０４】
　好適な重合体ポリカルボン酸の例としてポリアクリル酸、ポリメタクリル酸、ポリマレ
イン酸などが挙げられる。市販されているポリアクリル酸の例としてＡＱＵＡＳＥＴ－５
２９（Ｒｏｈｍ　＆　Ｈａａｓ社（米国ペンシルベニア州フィラデルフィア））、ＣＲＩ
ＴＥＲＩＯＮ　２０００（Ｋｅｍｉｒａ社（欧州フィンランド、ヘルシンキ）、ＮＦ１（
Ｈ．Ｂ．Ｆｕｌｌｅｒ社（米国ミネソタ州セントポール））、およびＳＯＫＡＬＡＮ（Ｂ
ＡＳＦ社（欧州ドイツ、ルートヴィヒスハーフェン））が挙げられる。ＳＯＫＡＬＡＮに
関して、これはアクリル酸とマレイン酸から調製された、分子量約４，０００の水溶性ポ
リアクリル酸コポリマであると考えられている。ＡＱＵＡＳＥＴ－５２９は、グリセロー
ルで架橋されたポリアクリル酸を含有するとともに、触媒としての次亜リン酸ナトリウム
も含有する組成物であると理解されている。ＣＲＩＴＥＲＩＯＮ　２０００は、ポリアク
リル酸の部分塩の酸性溶液で、分子量は約２，０００であると考えられている。ＮＦ１は
カルボン酸官能性とヒドロキシ官能性のほか、いずれも官能性でない単位も含有するコポ
リマであると考えられているとともに、次亜リン酸ナトリウムまたは有機リン酸触媒など
連鎖移動剤を含有するとも考えられている。
【０２０５】
　ポリカルボン酸と反応させるためのアミン反応物の例としてアンモニア、第１級アミン
、すなわちＮＨ２Ｒ１、および第２級アミン、すなわちＮＨ２Ｒ２（Ｒ１とＲ２はそれぞ
れ独立にアルキル、シクロアルキル、アルケニル、シクロアルケニル、ヘテロシクリル、
アリール、およびヘテリアリール基から成る群から選択される）が挙げられるが、これら



(40) JP 6028121 B2 2016.11.16

10

20

30

40

50

に限定されない。アミン塩基は、バインダ組成物の部分事前反応中または熱硬化中におけ
るメイラード反応物の混合物での反応を十分に促進できる条件下で、揮発性または実質的
に不揮発性であってもよい。適切なアミン塩基の例として、実質的に揮発性の塩基、実質
的に不揮発性の塩基、またはこれらの組合せが挙げられるが、これらに限定されない。実
質的に揮発性の塩基の典型例としてアンモニア、エチルアミン、ジエチルアミン、ジメチ
ルアミン、エチルプロピルアミン、またはこれらの任意の組合せが挙げられるが、これら
に限定されない。実質的に不揮発性の塩基の典型例としてアニリン、１－ナフチルアミン
、２－ナフチルアミン、パラ－アミノフェノール、またはこれらの任意の組合せが挙げら
れるが、これらに限定されない。
【０２０６】
　メイラード反応物の混合物の一例として、アンモニア水、クエン酸およびデキストロー
ス（グルコース）の混合物が挙げられる。この混合物における、ポリカルボン酸クエン酸
反応物（アンモニアによるクエン酸のＣＯＯＨ基の中和後に生成される）上に存在する酸
塩基のモル当量数の、炭水化物反応物上に存在するヒドロキシル基のモル当量数に対する
比率は、約０．０４：１から約０．１５：１の範囲であってもよい。したがって、一実施
形態において、デキストロース炭水化物反応物上に存在するヒドロキシル基のモル当量数
は、ポリカルボン酸クエン酸反応物上に存在する酸塩基のモル当量数の約２５倍となり得
る。別の実施形態において、デキストロース炭水化物反応物上に存在するヒドロキシル基
のモル当量数は、ポリカルボン酸クエン酸反応物上に存在する酸塩基のモル当量数の約１
０倍である。さらに別の実施形態において、デキストロース炭水化物反応物上に存在する
ヒドロキシル基のモル当量数は、ポリカルボン酸クエン酸反応物上に存在する酸塩基のモ
ル当量数の約６倍である。
【０２０７】
　前述のとおり、メイラード反応物の混合物は、炭水化物源と、これとのメイラード反応
に参加する能力のあるアミン反応物とを含み得る。前述のとおり、メイラード反応物の混
合物は、炭水化物源とアミン反応物の部分的に反応した混合物をも含み得る。例えば、炭
水化物源は、炭水化物源とのメイラード反応に参加する能力のあるアミン反応物と混合す
ることができ、この混合物を低くは約４０℃、約５０℃、約６０℃、または約７０℃から
高くは約８０℃、約９０℃、約９５℃、約１００℃、約１１０℃、約１２０℃、約１３０
℃、約１４０℃、または約１５０℃まで、メイラード反応の開始に至る十分な時間にわた
り加熱することができるが、バインダ組成物が最終的に調合される前に、反応を完了に至
るまで進行させてはならない。適切なメイラード反応物およびメイラード反応生成物に関
する論考および説明は、米国特許出願公開第２００９／０３０１９７２号に記載されてい
る。
【０２０８】
　１つ以上の実施形態において、フェノール性化合物および架橋性化合物のモノマ成分は
、１つ以上の炭化水素樹脂と部分的にまたは完全に反応し得る。炭化水素樹脂の典型例と
してポリエチレン、ポリプロピレン、エチレンビニルアセテート、エチレンエチルアクリ
レート、ポリウレタン、天然ポリマ、スチレンイソプレンスチレン、アクリルニトリルブ
タジエンスチレン、スチレンブタジエンスチレン、ポリスチレン、ポリウレタン、アクリ
ルポリマ、ポリ塩化ビニル、フッ素樹脂、パインロジン（例：トール油ロジン、ウッドロ
ジン、ゴムロジン）、改変ロジン（例：不均化ロジン、水素化ロジン、重合ロジンまたは
オリゴマ化ロジン、ディールスアルダーロジン付加物）、ロジンエステル（例：水素化ロ
ジンエステル、重合ロジンエステル、フェノール性改変ロジンエステル、二塩基酸改変ロ
ジンエステル（このロジンエステルはトール油ロジン、ウッドロジンおよび／またはゴム
ロジンから誘導され得る）、ポリスルフィド、スチレンアクリロニトリル、ナイロン、フ
ェノールホルムアルデヒドノボラック樹脂、またはこれらの任意の組合せが挙げられるが
、これらに限定されない。他の炭化水素樹脂の典型例としてＣ５炭化水素のオリゴマ（例
：シクロペンタジエンのオリゴマ）、Ｃ９炭化水素のオリゴマ（例：芳香族炭化水素タッ
キファイヤと呼ばれることの多い、α－メチルスチレンおよびビニルトルエンのオリゴマ
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）、テルペン樹脂（例：α－ピネン、β－ピネンおよびリモネンなどテルペンのオリゴマ
）、テルペンおよびフェノール系樹脂のオリゴマ反応生成物、クマロンインデン樹脂、テ
ルペンおよびスチレン系樹脂のオリゴマ反応生成物、脂環式樹脂（例：ジシクロペンタジ
エンベースの樹脂）、粗トール油、蒸留トール油、またはこれらの任意の組合せが挙げら
れるが、これらに限定されない。炭化水素樹脂は、存在する場合、重合前、重合中、およ
び／または重合完了後に添加することができる。
【０２０９】
　別の例において、モノマ成分中の架橋性化合物を少なくとも部分的に、１つ以上の炭水
化物に置換することができる。１つ以上の炭水化物の例として１つ以上の単糖、二糖、オ
リゴ糖、多糖、またはこれらの任意の組合せが挙げられる。１つ以上の実施形態において
、１つ以上の炭水化物は１つ以上のアルドース糖を含み得る。１つ以上の実施形態におい
て、単糖は、Ｄ－グルコース（デキストロース一水和物）、Ｌ－グルコース、もしくはこ
れらの組合せであるか、または、Ｄ－グルコース（デキストロース一水和物）、Ｌ－グル
コース、もしくはこれらの組合せを含んでもよい。他の炭水化物の例としてグリセルアル
デヒド、エリトロース、トレオース、リボース、デオキシリボース、アラビノース、キシ
ロース、リキソース、アロース、アルトース、グルコース、マンノース、イドース、ガラ
クトース、タロース、およびこれらの任意の組合せが挙げられるが、これらに限定されな
い。炭水化物は、デキストリン、マルトデキストリンおよび酸化マルトデキストリンなど
の１つ以上の還元もしくは改変されたデンプンであるか、または、デキストリン、マルト
デキストリンおよび酸化マルトデキストリンなどの１つ以上の還元もしくは改変されたデ
ンプンを含んでもよい。
【０２１０】
　界面活性剤は必要でない（また特定の実施形態では存在しない）が、一部の実施形態は
界面活性剤の使用を含む。界面活性剤は、混合物、ポリマ相および／または連続相と混合
されるか、または他の任意の適切な方法で工程に含まれ得る。界面活性剤を含む一部の実
施形態において、連続相との混合前にポリマ相を事前反応させる結果、ポリマ前駆体は少
なくとも部分的に重合される。
【０２１１】
　界面活性剤は、２つの非混和性溶液のエマルジョンに有用な、数多くの界面活性剤から
選択され得る。例えば、一部の実施形態において、界面活性剤は非イオン性界面活性剤を
含む。例えば、非イオン性界面活性剤は、ＳＰＡＮ（商標）８０、ＳＰＡＮ（商標）８５
、ＳＰＡＮ（商標）６５、ＳＰＡＮ（商標）６０、ＳＰＡＮ（商標）４０、ＳＰＡＮ（商
標）２０、ＴＷＥＥＮ（登録商標）８０、ＴＷＥＥＮ（登録商標）４０、ＴＷＥＥＮ（登
録商標）２０、ＴＷＥＥＮ（登録商標）２１、ＴＷＥＥＮ（登録商標）６０、Ｔｒｉｔｏ
ｎ－Ｘ（登録商標）１００、またはこれらの任意の混合物など、ソルビタン界面活性剤で
あってもよい。別の実施形態において、界面活性剤は、分子量が約１００ダルトンから約
２，０００ダルトンである非イオン性界面活性剤であるか、または分子量が約１００ダル
トンから約２，０００ダルトンである非イオン性界面活性剤を含んでもよい。１つ以上の
実施形態において、適切な非イオン性界面活性剤は分子量が低くは約１００、約２００、
約３００、約４００、約５００、約６００、約７００、約８００、または約９００ダルト
ンから、高くは約１，１００、約１，３００、約１，５００、約１，７００、約１，９０
０、約２，１００、約２，３００、約２，５００、約２，７００、約３，０００、約３，
３００、約３，５００、約３，７００、または約４，０００ダルトンであってもよい。一
部の実施形態において、界面活性剤はＳＰＡＮ（商標）８０であるか、またはＳＰＡＮ（
商標）８０を含んでもよい。他の実施形態において、界面活性剤はＳＰＡＮ（商標）２０
であるか、またはＳＰＡＮ（商標）２０を含んでもよい。他の実施形態において、エチル
セルロース、グリコール、アルキルエーテルなど多官能性アルコールが、安定剤および／
または界面活性剤として使用され得る。
【０２１２】
　係る界面活性剤は当該技術分野において公知であり、またＳｉｇｍａ－Ａｌｄｒｉｃｈ
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社（モンタナ州セントルイス）をはじめ多数の供給元から市販されている。理論に束縛さ
れることは望まないが、混合物中に存在する界面活性剤の量は、結果的に得られるゲルお
よび／または炭素材料の物理的特性を制御する目的で修正できる１つのパラメータであっ
てもよいと考えられている。例えば、界面活性剤の濃度が約２％未満の場合、これはメソ
多孔質炭素に関連付けることができる一方、より高い界面活性剤はミクロ多孔質炭素に関
連付けることができる。しかし、高濃度の界面活性剤（例：約３０％超）はあまり効果的
でないようである。界面活性剤は一部の実施形態において望ましい場合がある一方、開示
される方法のすべての実施形態において要求されるわけではない。
【０２１３】
　一部の実施形態において界面活性剤が存在する場合、反応混合物は、低くは約０．０１
％、約０．０５％、約０．１％、約０．５％、約１％、約１．５％、約２％、約３％また
は約５％から、高くは約７％、約１０％、約１２％、約１４％、約１６％、約１８％、約
２０％、約２２％、約２４％または約２６％の界面活性剤（ｗ／ｗ）を含み得る。例えば
、反応混合物は約０．２％から約２０％、約０．６％から約１５％、約４％から約１３％
、約７％から約１４％、約９％から約１１％または約８％から約１４％の界面活性剤（ｗ
／ｗ）を含み得る。他の実施形態において、反応混合物は約０．１％から約１０％の界面
活性剤（ｗ／ｗ）、例えば約５％の界面活性剤（ｗ／ｗ）を含み得る。他の実施形態にお
いて、反応混合物は約０．１％から約２％の界面活性剤（ｗ／ｗ）、例えば約０．５％ま
たは約１％の界面活性剤（ｗ／ｗ）を含み得る。他の実施形態において、反応混合物は約
０．０１％から約１．０％の界面活性剤（ｗ／ｗ）、例えば約０．１％から約１．０％の
界面活性剤（ｗ／ｗ）を含み得る。他の実施形態において、反応混合物は約１．０％から
約２．０％の界面活性剤（ｗ／ｗ）を含み得る。他の実施形態において、反応混合物は約
２．０％から約５．０％の界面活性剤（ｗ／ｗ）を含み得る。他の実施形態において、反
応混合物は約５．０％から約１０％の界面活性剤（ｗ／ｗ）を含み得る。一部の特定の実
施形態において、反応混合物は約０．１％、約０．２％、約０．３％、約０．４％、約０
．５％、約０．６％、約０．７％、約０．８％、約０．９％、約１．０％、約１．１％、
約１．２％、約１．３％、約１．４％、約１．５％、約１．６％、約１．７％、約１．８
％、約１．９％または約２．０％の界面活性剤（ｗ／ｗ）を含み得る。他の実施形態にお
いて、反応混合物は約９．０％から約１１．０％、約０．０５％から約１．１％、または
約０．９％から約１．１％の界面活性剤（ｗ／ｗ）を含み得る。
【０２１４】
　一部の実施形態において、界面活性剤レベルはＣＭＣを超える濃度であってもよい。他
の実施形態において、界面活性剤レベルはＣＭＣ未満の濃度であってもよい。例えば、界
面活性剤レベルはＣＭＣの１００％未満、９５％未満、９０％未満、８５％未満、８０％
未満、７５％未満、７０％未満、６５％未満、６０％未満、５５％未満、５０％未満、４
５％未満、４０％未満、３５％未満、３０％未満、２５％未満、２０％未満、１５％未満
、１０％未満、５％未満、３％未満、２％未満、１％未満、０．５％未満、０．３％未満
、０．１％未満、０．０５％未満、または０．０１％未満の濃度で存在し得る。少なくと
も１つの特定の実施形態において、エマルジョン、懸濁液またはこれらの組合せは界面活
性剤を全く含まないものであってもよい。
【０２１５】
　連続相は別の工程パラメータであり、これを変えることにより、ポリマゲルおよび炭素
材料について所望の特性（例：表面積、多孔性、純度、粒子サイズなど）を得ることがで
きる。例えば、本発明では驚くことに、連続相を入念に選択することにより、最終のポリ
マゲルおよび炭素材料の多孔性を制御できることが判明した（実施例に記載のデータを参
照のこと）。したがって、本発明の方法は、任意の所望の多孔性を有する炭素材料（およ
び前駆体ゲル）の調製能力を提供する。連続相の入念な選択のさらなる利点は、工程の拡
張性にある。例えば、毒性、可燃性などが低い連続相を選択すると、他の既知のポリマ工
程よりも工程を拡張しやすくなる。
【０２１６】
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　本発明の方法の特定の実施形態におけるさらなる利点は、結果的に得られるゲル粒子の
所望の粒子サイズを得るために、連続相を選択できるという点にある。本発明の裏付けと
して行った実験で予想外に、細孔構造を実質的に同じ状態に維持しながら、ゲル粒子サイ
ズを大幅に変えられることが判明した。したがって、本発明の方法は、最終のゲルまたは
炭素生成物の細孔構造に対する制御を犠牲にすることなく、最適な処理特性（例：濾過、
熱分解など）を得るために粒子サイズを適応させる柔軟性を大幅に持たせることができる
。さらに、特定の実施形態において、最終の炭素材料の粒子サイズを、連続相の選択（ま
たは他の、本明細書に記載の工程パラメータ）によって適応させることができ、粉砕また
は他の物理的な粒子サイズ調整手段は不要である。
【０２１７】
　ゲル粒子のサイズに影響を及ぼすことが既に示されている連続相特性の例として粘度や
分子量（例：炭化水素鎖長）が挙げられる。様々な粘度を有する連続相は、本発明の方法
の実施に有用であり、連続相の粘度は特に制限があるわけではない。該方法の特定の実施
形態において、２５℃の条件で低くは約１．０ｃＰ、約３ｃＰ、約５ｃＰ、約７ｃＰ、約
１０ｃＰ、約１５ｃＰ、約２５ｃＰ、約４０ｃＰ、または約６０ｃＰから、高くは１００
ｃＰ、約１２５ｃＰ、約１５０ｃＰ、約１７５ｃＰ、約２００ｃＰ、約２２５ｃＰ、約２
５０ｃＰ、約２７５ｃＰ、約３００ｃＰ、約４００ｃＰ、または約５００ｃＰの粘度を有
する連続相が選択される。例えば、特定の実施形態において、２５℃の条件で約２．５ｃ
Ｐから約２００ｃＰ、または約５ｃＰから約１００ｃＰの粘度を有する連続相を採用し得
る。他の実施形態において、連続相は２５℃の条件で約１０ｃＰ、約２０ｃＰ、約３０ｃ
Ｐ、または約４０ｃＰの粘度を有し得る。様々な実施形態において、連続相の実施形態は
８０℃の条件で判定することができ、低くは約１．０ｃＰ未満から約１００ｃＰまでの範
囲であってもよい。例えば、特定の実施形態では８０℃の条件で低くは約１ｃＰ、約２．
５ｃＰ、約５ｃＰ、約１０ｃＰ、約２０ｃＰ、または約３０ｃＰから、高くは約４０ｃＰ
、約５０ｃＰ、約６０ｃＰ、約７０ｃＰ、約８０ｃＰ、約９０ｃＰ、または約１００ｃＰ
の粘度を有する連続相を採用することができる。別の実施形態において、連続相は８０℃
の条件で約１ｃＰから約７５ｃＰ、または約２．５ｃＰから約５０ｃＰの粘度を有し得る
。他の実施形態において、連続相の粘度は８０℃の条件で約５ｃＰ、約１０ｃＰ、約２０
ｃＰ、または約３０ｃＰであってもよい。他の実施形態において、連続相の粘度を工程の
途中または全体を通じて変化させることが望ましい場合がある。例えば、粒子形成段階で
は高めの粘度が望ましく、分離段階では低めの粘度が有益となる場合がある。他の実施形
態において、望ましい粘度目標が逆転する場合もある。
【０２１８】
　特定の連続相（例：パラフィン系油脂）の炭化水素鎖長も、これを変えることにより、
粒子サイズなど所望の特性を有するゲルおよび炭素材料を得ることができる。連続相また
は担体流体の炭化水素鎖長は、短くは炭素が約１０個、約１５個、約２０個、約２５個、
または約３０個から、長くは炭素が約５０個、約６０個、約７０個、約８０個、約９０個
、または約１００個の範囲となり得る。例えば、連続相または担体流体の炭化水素鎖長は
、炭素が約１５個から約４０個、約１０個から約２０個、約１０個から約３５個、約１５
個から約５０個、約２０個から約４０個、約２０個から約６０個、約２５個から約３５個
、約２５個から約４０個、約２５個から約４５個、約３０個から約４０個、約３５個から
約４５個、または約３０個から約５０個の範囲であってもよい。特定の実施形態において
、炭化水素鎖長は、炭素が約２０個、約２５個、約３０個、約３５個、または約４０個で
あってもよい。１つ以上の実施形態において、連続相または担体流体の約５０％以上にお
ける炭化水素鎖長が、短くは炭素が約１０個、約１５個、約２０個、約２５個、または約
３０個から、長くは炭素が約５０個、約６０個、約７０個、約８０個、約９０個、または
約１００個の範囲となり得る。１つ以上の実施形態において、連続相または担体流体の約
６０％以上における炭化水素鎖長が、短くは炭素が約１０個、約１５個、約２０個、約２
５個、または約３０個から、長くは炭素が約５０個、約６０個、約７０個、約８０個、約
９０個、または約１００個の範囲となり得る。１つ以上の実施形態において、連続相また
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は担体流体の約７０％以上における炭化水素鎖長が、短くは炭素が約１０個、約１５個、
約２０個、約２５個、または約３０個から、長くは炭素が約５０個、約６０個、約７０個
、約８０個、約９０個、または約１００個の範囲となり得る。１つ以上の実施形態におい
て、連続相または担体流体の約８０％以上における炭化水素鎖長が、短くは炭素が約１０
個、約１５個、約２０個、約２５個、または約３０個から、長くは炭素が約５０個、約６
０個、約７０個、約８０個、約９０個、または約１００個の範囲となり得る。１つ以上の
実施形態において、連続相または担体流体の約９０％以上における炭化水素鎖長が、短く
は炭素が約１０個、約１５個、約２０個、約２５個、または約３０個から、長くは炭素が
約５０個、約６０個、約７０個、約８０個、約９０個、または約１００個の範囲となり得
る。１つ以上の実施形態において、連続相または担体流体の約１００％における炭化水素
鎖長が、短くは炭素が約１０個、約１５個、約２０個、約２５個、または約３０個から、
長くは炭素が約５０個、約６０個、約７０個、約８０個、約９０個、または約１００個の
範囲となり得る。
【０２１９】
　連続相は、前述のとおり粒子の形成（サイズ）だけでなく、汚損にも影響を及ぼす。適
切な連続相を選択するために重要となる基準は、ａ）連続相の化学構造中に存在する官能
基の種類と量、ｂ）化学構造が飽和であるか、または不飽和のどちらであるか、ｃ）比重
、ｄ）粘度、およびｅ）表面張力である。
【０２２０】
　一部の実施形態において、剪断率が粒子サイズおよび汚損に影響を及ぼすと認められて
いる。剪断率が低いと、より大型の粒子を生み出すと考えられている。適切な連続相を、
低い剪断率と組み合わせると、粒子の形成と汚損低減の両面で有益となり得る。
【０２２１】
　粒子形成温度は、粒子サイズと汚損に影響を及ぼすことが示されている。一実施形態に
おいて、粒子形成温度を低くしたところ（例：６５℃）、汚損の低減と、やや大きめの粒
子生成に役立った。
【０２２２】
　本発明の方法の実施形態の一部において、ポリマ相と連続相または担体流体は相互に混
和性でなく、エマルジョンまたは懸濁液が形成される。他の実施形態では、ポリマ相と連
続相または担体流体が相互に混和性であるか、部分的に混和性である。この場合、ポリマ
相は連続相との混和性が反応過程の進行につれ低くなり得る。この点に関し、特定の実施
形態は、選択的溶媒が水溶性および／または極性の溶媒であり、連続相が有機および／ま
たは非極性の溶媒である方法が対象である。適切な水溶性および／または極性の溶媒の例
として水、水／酢酸、アルコール（例：エタノール、メタノールなど）、極性エーテル（
例：ＰＥＧなど）、有機酸（例：酢酸）、およびこれらの混合物が挙げられるが、これら
に限定されない。アルコールの典型例としてメタノール、エタノール、プロパノール、イ
ソプロパノール、ブタノールなど、およびこれらの混合物が挙げられるが、これらに限定
されない。他の適切な液状媒体の例としてアセトン、テトラヒドロフラン、ベンゼン、ト
ルエン、キシレン、エチルベンゼン、クメン、メシチレン、またはこれらの混合物が挙げ
られるが、これらに限定されない。特定の実施形態において、選択的溶媒が存在する。特
定の実施形態において、選択的溶媒が存在し、これは水を含む。例えば、一部の実施形態
において、ポリマ相は水または酢酸／水混合物を含む。
【０２２３】
　連続相または担体流体としての使用に適する有機および／または非極性の溶媒の例とし
て炭化水素溶媒、芳香族溶媒、油、非極性エーテル、ケトンなどが挙げられる。例えば、
適切な有機および／または非極性の溶媒の例としてヘキサン、シクロヘキサン、ペンタン
、シクロペンタン、ベンゼン、トルエン、キシレン、ジエチルエーテル、エチルメチルケ
トン、ジクロロメタン、テトラヒドロフラン、鉱油、パラフィン油、イソパラフィン系流
体、植物由来油脂が挙げられるが、これらに限定されず、また当業者はありとあらゆる非
水溶性流体を使用することができる。一部の実施形態において、連続相は有機溶媒、例え
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ば炭化水素溶媒である。より特異的な実施形態において、連続相はシクロヘキサン、鉱油
、パラフィン系油脂、キシレン、イソパラフィン系油脂、またはこれらの組合せである。
他の実施形態において、連続相はシクロヘキサン、パラフィン系油脂、キシレン、イソパ
ラフィン系油脂、またはこれらの組合せである。一部の特異的実施形態において、連続相
はパラフィン系油脂を含む。他の特異的実施形態において、選択的溶媒が存在し、これは
水を含み、連続相はシクロヘキサン、鉱油、キシレン、水、またはこれらの組合せを含む
。特定の実施形態において、連続相の粘度は、ポリマゲルにおける特定の特性（例：粒子
サイズ）が制御されるよう選択される。
【０２２４】
　１つ以上の実施形態において、連続相または担体流体は、１つ以上の炭化水素、水、も
しくはこれらの組合せであるか、または、１つ以上の炭化水素、水、もしくはこれらの組
合せを含んでもよい。担体流体の典型例としてパラフィン系油脂、ナフテン系油脂、芳香
族油脂、またはこれらの任意の組合せが挙げられる。パラフィン系炭化水素の典型例とし
て鉱油またはこれらの任意の組合せが挙げられる。適切な鉱油の例として、約１５個から
約４０個の炭素原子を有する１つ以上のアルカンが挙げられる。ナフテン系油脂の典型例
として、シクロアルカンを基剤とする炭化水素が挙げられる。シクロアルカンの典型例と
してシクロヘキサン、シクロヘプタン、シクトオクタン、シクロノナン、シクロデカン、
またはこれらの任意の組合せが挙げられるが、これらに限定されない。別の適切な担体流
体は、１つ以上の植物ベースの油脂もしくは植物由来の油脂であるか、または、１つ以上
の植物ベースの油脂もしくは植物由来の油脂を含んでもよい。植物ベースまたは植物由来
の油脂の典型例として亜麻仁油、ヒマシ油、キリ油、大豆油、綿実油、オリーブ油、キャ
ノーラ油、コーン油、ヒマワリ種子油、ピーナッツ油、ヤシ油、パーム油、植物油、また
はこれらの任意の組合せが挙げられるが、これらに限定されない。適切な市販の植物油の
例として、ＣＯＮＡＧＲＡ　ＦＯＯＤＳ（登録商標）社が商標名ＷＥＳＳＯＮ（登録商標
）で販売している植物油、キャノーラ油、コーン油、混合油などが挙げられるが、これら
に限定されない。別の適切な担体流体は１つ以上の塩素化炭化水素であるか、または１つ
以上の塩素化炭化水素を含んでもよい。塩素化炭化水素の典型例として四塩化炭素、クロ
ロホルム、塩化メチレン、またはこれらの任意の組合せが挙げられるが、これらに限定さ
れない。任意の種類の水を担体流体として、もしくは少なくとも担体流体の一部を構成す
る要素として使用することができる。例えば、水は蒸留水、脱イオン水、またはこれらの
組合せであってもよい。
【０２２５】
　水を含有するまたは含む担体流体を使用すると、炭化水素を使用した場合に比べ、ゲル
形態でのポリマ粒子生産に付随する費用削減に繋がり得る。水を含有するまたは含む担体
流体を使用すると、１つ以上の炭化水素を含有し、かつ水を全く含まないか、または水を
実質的に含まない、例えば含水率５ｗｔ％未満の担体流体に比べ、担体流体と相対的なモ
ノマ成分濃度を引き上げることも可能となる。言い換えれば、多量の水、例えば約５０ｗ
ｔ％を超える水であるまたは含む担体流体は、多量の水以外の流体、例えば約５０ｗｔ％
を超える炭化水素であるまたは含む担体流体に比べ、より高濃度の懸濁液および／または
エマルジョンの形成を可能にする。水であるまたは含む担体流体を使用すると、１つ以上
の炭化水素から成る何らかの残留担体流体を少なくとも部分的に除去することも可能とな
り得る。１つ以上の実施形態において、反応混合物の形成に使用される担体流体の水濃度
は、低くは約１ｗｔ％、約３ｗｔ％、約５ｗｔ％、約１０ｗｔ％、約１５ｗｔ％、約２０
ｗｔ％、約２５ｗｔ％、約３０ｗｔ％、約３５ｗｔ％、または約４０ｗｔ％から、高くは
約５０ｗｔ％、約５５ｗｔ％、約６０ｗｔ％、約６５ｗｔ％、約７０ｗｔ％、約７５ｗｔ
％、約８０ｗｔ％、約８５ｗｔ％、約９０ｗｔ％、約９５ｗｔ％、または約１００ｗｔ％
であってもよい。１つ以上の実施形態において、反応混合物の形成に使用される担体流体
は、水を全く含有していなくてもよい。
【０２２６】
　担体流体の沸点は、大気圧の状態で、約４０℃以上、約５０℃以上、約６０℃以上、約
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７０℃以上、約８０℃以上、約９０℃以上、約１００℃以上、約１１０℃以上、約１２０
℃以上、約１３０℃以上、約１４０℃以上、約１５０℃以上、約１７５℃以上、約２００
℃以上、約２２５℃以上、または約２５０℃以上であってもよい。担体流体の沸点は、モ
ノマ成分が重合作用を受ける条件のときに約４０℃以上、約５０℃以上、約６０℃以上、
約７０℃以上、約８０℃以上、約９０℃以上、約１００℃以上、約１１０℃以上、約１２
０℃以上、約１３０℃以上、約１４０℃以上、約１５０℃以上、約１７５℃以上、約２０
０℃以上、約２２５℃以上、または約２５０℃以上であってもよい。担体流体の引火点は
、約－２５℃超、約－２０℃超、約－１０℃超、約０℃超、約１０℃超、約２０℃超、約
３０℃超、約４０℃超、約５０℃、または約６０℃超であってもよい。
【０２２７】
　１つ以上の実施形態において、担体流体はシクロアルカン、例えばシクロヘキサン、シ
クロヘプタン、シクロオクタンなどを全く含まないか、または実質的に含まないものであ
ってもよい。本明細書で使用する「シクロアルカンを実質的に含まない」という文言は、
担体流体におけるシクロアルカン含有率が３ｗｔ％未満、２ｗｔ％未満、１ｗｔ％未満、
０．９ｗｔ％未満、０．８ｗｔ％未満、０．７ｗｔ％未満、０．６ｗｔ％未満、０．５ｗ
ｔ％未満、０．４ｗｔ％未満、０．３ｗｔ％未満、０．２ｗｔ％未満、０．１ｗｔ％未満
、０．０７ｗｔ％未満、０．０５ｗｔ％未満、０．０３ｗｔ％または０．０１ｗｔ％未満
であることを指す。１つ以上の実施形態において、担体流体はシクロアルカン、例えばシ
クロヘキサンを全く含まないか、または実質的に含まない、例えば含有率１ｗｔ％未満で
あってもよい。相応に、加えて指摘しておくべき点として、本発明の懸濁液および／また
はエマルジョン重合工程と、従来的な、ゲル形態のポリマ粒子生産に用いられる逆相エマ
ルジョン重合工程との間におけるもう１つの違いは、担体流体としてのシクロヘキサンの
使用を回避できるという点にあると考えられる。同様に、本発明の懸濁液および／または
エマルジョン重合工程と、従来的な、ゲル形態のポリマ粒子生産に用いられる逆相エマル
ジョン重合工程との間におけるもう１つの違いは、担体流体としてのシクロアルカンの使
用を回避できるという点にあると考えられる。
【０２２８】
　１つ以上の実施形態において、担体流体は、１つ以上のシクロアルカン、例えばシクロ
ヘキサン、シクロヘプタン、シクロオクタンなどであるか、または１つ以上のシクロアル
カン、例えばシクロヘキサン、シクロヘプタン、シクロオクタンなどを含んでもよい。例
えば、担体流体は、担体流体の総重量に対して、低くは約０．１ｗｔ％、約１ｗｔ％、約
３ｗｔ％、約５ｗｔ％、約１０ｗｔ％、約２０ｗｔ％、約３０ｗｔ％、または約４０ｗｔ
％から、高くは約５０ｗｔ％、約６０ｗｔ％、約７０ｗｔ％、約８０ｗｔ％、約９０ｗｔ
％、または約１００ｗｔ％の、１つ以上のシクロアルカンを含み得る。言い換えれば、少
なくとも１つの特異的実施形態において、担体流体は任意の量のシクロアルカンまたは任
意の量のシクロアルカンの組合せを含み得る。少なくとも１つの実施形態において、担体
流体中のシクロヘキサン含有率は約１ｗｔ％から約２０ｗｔ％、約１０ｗｔ％から約３０
ｗｔ％、約２０ｗｔ％から約４０ｗｔ％、約３０ｗｔ％から約５０ｗｔ％、約４０ｗｔ％
から約６０ｗｔ％、約５０ｗｔ％から約７０ｗｔ％、約６０ｗｔ％から約８０ｗｔ％、約
７０ｗｔ％から約９０ｗｔ％、または約８０ｗｔ％から約１００ｗｔ％の範囲であっても
よい。１つ以上の実施形態において、担体流体は、１００ｗｔ％、９５ｗｔ％未満、９０
ｗｔ％未満、８５ｗｔ％未満、８０ｗｔ％未満、７５ｗｔ％未満、７０ｗｔ％未満、６５
ｗｔ％未満、６０ｗｔ％未満、５５ｗｔ％未満、５０ｗｔ％未満、４５ｗｔ％未満、４０
ｗｔ％未満、３５ｗｔ％未満、３０ｗｔ％未満、２５ｗｔ％未満、２０ｗｔ％未満、１５
ｗｔ％未満、１０ｗｔ％未満、５ｗｔ％未満、４ｗｔ％未満、３ｗｔ％未満、２ｗｔ％未
満、または１ｗｔ％未満の量の１つ以上のシクロアルカンであるか、または含むことがで
きる。
【０２２９】
　一部の実施形態において、大規模生産を行いやすいよう連続相を選択することができる
。この点に関して、大規模生産の場合に重要となる連続相の特性の例として、低毒性、低
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可燃性、価格および／または最終生成物から除去しやすいことなどが挙げられる。連続相
はまた、高純度を有するよう選択することもでき、この選択が転じて最終のポリマゲルお
よび／または炭素材料の高純度に貢献し得る。この点に関して、純度が９９％超、９９．
５％超、９９．９％超、９９．９９％超、さらには９９．９９９％超の連続相を使用する
ことができる。特定の実施形態において、ポリマ前駆体成分は単一の水相内で一体的に混
合され、その後、当該技術分野において公知の技法を用いて外側の（ｏｕｔｅｒ）非水相
により乳化または懸濁され、その後、水相内での前駆体の完全な重合を十分に達成できる
、ある時間および温度にて保持される。他の実施形態において、前駆体成分は単一の水相
内で一体的に混合され、そして部分的な重合を十分に達成できる、ある時間および温度に
て保持され、その後、当該技術分野において公知の技法を用いて外側の非水相内で懸濁さ
れ、その後、水相内である時間にわたり保持され、前駆体の完全な重合を達成する。この
実施形態において、部分的な重合段階の結果、粘度が高くなる場合があり、これにより、
部分的に重合した水相と非水相の乳化／懸濁エネルギ条件および粘度に応じて、ポリマ樹
脂粒子のサイズの制御が可能となる。他の実施形態において、前駆体成分は単一の水相内
で一体的に混合され、そして部分的な重合を十分に達成できる、ある時間および温度にて
保持され、その後、当該技術分野において公知の技法を用いて外側の水相内で懸濁され、
その後、水相内である時間にわたり保持され、前駆体の完全な重合を達成する。この実施
形態において、部分的な重合段階の結果、粘度が高くなる場合があり、これにより、部分
的に重合した水相と連続相の乳化エネルギ条件、粘度および混和性に応じて、ポリマ樹脂
粒子のサイズの制御が可能となる。他の実施形態において、ポリマ相の粘度と連続相の粘
度の特異的制御を選択することにより、適切な粒子形成を可能にすることができる。
【０２３０】
　本明細書に記載の任意の１つ以上の成分が２つ以上の異なる化合物を含む場合、これら
２つ以上の異なる化合物は相互に任意の比率で存在していてもよい。例えば、フェノール
性化合物が第１のフェノール性化合物と第２のフェノール性化合物とを含む場合、これら
のフェノール性化合物は、第１および第２のフェノール性化合物の総重量を基準に、第１
のフェノール性化合物の濃度が約１ｗｔ％から約９９ｗｔ％の範囲、そして逆に第２のフ
ェノール性化合物の濃度が約９９ｗｔ％から約１ｗｔ％の範囲であってもよい。別の例に
おいて、第１のフェノール性化合物の含有率は、第１および第２のフェノール性化合物の
総重量を基準に、低くは約５ｗｔ％、約１０ｗｔ％、約１５ｗｔ％、約２０ｗｔ％、約２
５ｗｔ％、約３０ｗｔ％、約３５ｗｔ％、約４０ｗｔ％、または約４５ｗｔ％から、高く
は約６０ｗｔ％、約６５ｗｔ％、約７０ｗｔ％、約７５ｗｔ％、約８０ｗｔ％、約８５ｗ
ｔ％、約９０ｗｔ％、または約９５ｗｔ％の範囲であってもよい。架橋性化合物、触媒お
よび／または液状媒体が２つ以上の異なる成分を含む場合、これら２つ以上の異なる化合
物も第１および第２のフェノール性化合物と同様の含有率で存在していてもよい。
【０２３１】
　モノマ成分の懸濁液および／またはエマルジョン重合は、１つ以上の充填材料の存在下
で行うことができる。言い換えれば、懸濁液および／またはエマルジョンは１つ以上の充
填材料を含み得る。充填材料は、モノマ成分、プレポリマ、担体流体、またはこれらの組
合せと組合わされ得る。充填材料は固体粒子、中空粒子、多孔質粒子、またはこれらの任
意の組合せであるか、固体粒子、中空粒子、多孔質粒子、またはこれらの任意の組合せを
含んでもよい。充填材料の典型例として、ペカンの殻など自然に存在する有機充填材料、
無機酸化物、無機炭化物、無機窒化物、無機水酸化物、ヒドロキシド被覆を有する無機酸
化物、無機炭窒化物、無機オキシ窒化物、無機ホウ化物、無機ホウ素炭化物、またはこれ
らの任意の組合せが挙げられるが、これらに限定されない。充填材料としての使用に適す
る材料は、米国特許出願公開第２００６／００７８６８２号および第２００８／０２７７
１１５号に記載の材料を含み得る。充填材料はゲル形態のポリマで被覆することにより、
充填材料のコアを有するゲル形態のポリマ粒子と、その表面にゲルを沈着させた外側層を
生み出すことができる。ゲル形態の粒子は、単一の充填剤成分もしくは充填剤粒子、また
は複数の充填剤成分もしくは充填剤粒子を含み得る。例えば、ゲル形態の粒子は場所を問
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わず、約１から約１０、約２０、約３０、約４０、約５０、約６０、約７０、約８０、約
９０、約１００、約１５０、約２００、約２５０、約５００、約１，０００、約１，５０
０、約２，０００、約１０，０００、約２０，０００またはそれ以上の離散的充填剤成分
を含み得る。充填剤成分のサイズは、少なくとも部分的に、任意のゲル形態のポリマ粒子
内における特定の充填材成分の数を決定付ける要因となり得る。
【０２３２】
　モノマ成分の懸濁液および／またはエマルジョン重合はまた、１つ以上のオルトケイ酸
テトラアルキルまたは他のオルトケイ酸塩の存在下で、ゲル形態のポリマ粒子の収率、架
橋密度、および／または強度を高める目的でも行われ得る。オルトケイ酸テトラアルキル
の典型例としてオルトケイ酸テトラエチル、オルトケイ酸テトラメチル（ＴＭＯＳ）、ま
たはこれらの組合せが挙げられるが、これらに限定されない。
【０２３３】
　反応混合物、モノマ成分、担体流体、ゲル形態のポリマ粒子、乾燥ポリマ粒子（ゲル形
態の粒子から任意の液体の少なくとも一部を除去することにより生成される）、懸濁液お
よび／またはエマルジョン、またはこれらの任意の組合せに対し、金属イオンを意図的に
ドープ処理または添加することもできる。例えば、金属ドープ処理フルフラールなどの金
属ドープ処理炭化水素をモノマ成分および／または懸濁液および／またはエマルジョンと
組み合わせて、金属をゲル形態のポリマ粒子へ添加する、および／または炭素収率を高め
ることができる。
【０２３４】
　反応混合物、モノマ成分、担体流体、ゲル形態のポリマ粒子、乾燥ポリマ粒子（ゲル形
態の粒子から任意の液体の少なくとも一部を除去することにより生成される）、懸濁液お
よび／またはエマルジョン、またはこれらの任意の組合せに対し、窒素含有電気化学改変
剤を意図的にドープ処理または添加することができる。例えば、窒素含有量の多い化合物
をモノマ成分および／または懸濁液および／またはエマルジョンと組み合わせて、ゲル形
態のポリマ粒子へ窒素を添加することができる。ゲル形態および／または乾燥形態のポリ
マ粒子中の窒素の添加または濃度上昇により、炭化粒子など、１つ以上の最終生成物のキ
ャパシタンスを改善することができる。窒素源または窒素含有電気化学改変剤の典型例と
して尿素、メラミン、硝酸、またはこれらの任意の組合せが挙げられるが、これらに限定
されない。
【０２３５】
　本明細書にて議論および記載した懸濁液および／またはエマルジョン重合方法に代わる
代替法として、１つ以上の代替的重合工程を用いてゲル形態および／または非ゲル形態の
ポリマ粒子を生産することができる。例えば、１つの代替的工程の例として、モノマ成分
がまず気相内に存在し、そして流動化媒体またはガス状媒体内でポリマ粒子が形成される
、気相重合が挙げられるが、これに限定されない。
【０２３６】
　加えて指摘しておくべき点として、モノマ成分、プレポリマ、またはこれらの組合せは
、１つ以上の他の添加物をもさらに含み得る。添加物の典型例として硫黄、カーボンブラ
ック、抗酸化剤、酸化亜鉛、促進剤、セルロース、充填剤、レオロジー改変剤、増厚剤、
湿潤剤、着色剤、潤滑剤、平滑剤、ＵＶ安定剤、可塑剤、シリカ、加工油、軟化油、発泡
剤、またはこれらの任意の組合せが挙げられるが、これらに限定されない。１つ以上の他
の添加物がモノマ成分中に存在する場合、１つ以上の他の添加物の総量は、低くは約０．
００１ｗｔ％、約０．０１ｗｔ％、約０．１ｗｔ％、約０．５ｗｔ％、約１ｗｔ％、約２
ｗｔ％、約３ｗｔ％、または約５ｗｔ％から、高くは約１０ｗｔ％、約１５ｗｔ％、約２
０ｗｔ％、約２５ｗｔ％、約３０ｗｔ％、約３５ｗｔ％、約４０ｗｔ％、約４５ｗｔ％、
または５０ｗｔ％の量で存在し得る。
【０２３７】
　反応パラメータの例として、１つ以上のポリマ前駆体が相互に反応してゲル形態のポリ
マ粒子を形成できる十分な温度および時間での反応混合物の経時変化（ａｇｉｎｇ）が挙
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げられるが、これに限定されない。この点に関して、適切な経時変化温度の範囲は、室温
から、連続相の沸点または沸点付近までの温度範囲である。より高い反応温度は、より沸
点が高い化学物質の使用、もしくは昇圧条件下でのプレポリマの調製のいずれかの手段に
よって達成することができる。例えば、一部の実施形態において、エマルジョン、懸濁液
、またはこれらの組合せを、低くは約１０℃、約２０℃、約２５℃、約３０℃、約３５℃
、約４０℃、約４５℃、約５０℃、約５５℃、約６０℃、約６５℃、約７０℃、または約
７５℃から、高くは約１００℃、約１２０℃、約１４０℃、約１６０℃、約１８０℃、約
２００℃、約２２５℃、または約２５０℃までの温度範囲で経時変化させることができる
。例えば、エマルジョン、懸濁液、またはこれらの組合せを、約２０℃から約１４０℃、
約４０℃から約１２０℃、約５０℃から約１１５℃、約６０℃から約１１０℃、または約
６５℃から約１０５℃の温度範囲で経時変化させることができる。他の実施形態は、約３
０℃から約９９℃、約４５℃から約９９℃、約５５℃から約９５℃、または約６５℃から
約９９℃の温度範囲でのエマルジョン、懸濁液、またはこれらの組合せの経時変化を含む
。他の実施形態において、エマルジョン、懸濁液、またはこれらの組合せを、約６５℃か
ら約９９℃の温度範囲で経時変化させることができる。他の実施形態は、２つ以上の温度
、例えば４５℃と約７０℃から約９９℃、もしくは約８０℃から約９９℃での、エマルジ
ョン、懸濁液、またはこれらの組合せの経時変化を含み得る。特定の実施形態において、
経時変化は撹拌を含み得る。場合によっては、容器内の圧力を上昇させる、および／また
はより沸点が高い溶媒を使用することにより、反応物中での相変化を誘発することなく、
より高温での反応を可能にすることができる。その他の場合、外部凝縮装置を使用して、
より高温での反応を可能にすることができる。
【０２３８】
　反応持続時間は一般的に、ポリマ前駆体が反応してゲル形態のポリマ粒子を形成するこ
とが十分に可能となる時間であり、例えば混合物を、場所を問わず、所望の結果に応じて
おおよそ３０秒から４８時間、またはおおよそ３０秒から７２時間の範囲で経時変化させ
ることができる。例えば、モノマ混合物を、短くは約１分、約２分、約３分、約４分、約
５分、約１０分、約１５分、または約２０分から、長くは約４０分、約１時間、約１．５
時間、約２時間、約３時間、約４時間、約５時間、約１０時間、約１５時間、約２０時間
、または約２４時間の範囲の時間で重合および／または硬化させることができる。別の例
において、モノマ混合物を、短くは約１時間、約２時間、約３時間、約４時間、約５時間
、約１０時間、約１５時間、または約２０時間から、長くは約２５時間、約３０時間、約
３５時間、約４０時間、約４５時間、約５０時間、約５５時間、約６０時間、約６５時間
、約７０時間、または約７５時間の範囲の時間で重合および／または硬化させることがで
きる。
【０２３９】
　特定の混合装置および／または反応装置の設計または構成を、少なくとも部分的に、ゲ
ル形態のポリマ粒子のサイズおよび／または形態に影響を及ぼす形で制御または調節可能
な、１つの変数として使用することもできる。例えば、懸濁液および／またはエマルジョ
ン重合を実行可能な反応装置は、配管または導管の断面を通過および横断して流れる懸濁
液および／またはエマルジョンの速度を加速、減速、および／または維持するよう適応ま
たは構成することができる「ライフル型」配管または導管であるか、またはこれを含むも
のであってもよい。混合装置および／または反応装置は、配管または導管の断面を横断お
よび／または通過する懸濁液および／またはエマルジョンの速度を加速、減速、および／
または維持するよう適応または構成された、ジグザグ型の配管または導管を含むものであ
ってもよい。
【０２４０】
　懸濁液および／またはエマルジョン重合過程での懸濁液および／またはエマルジョンの
温度は、１つ以上の工程を使用して制御、調節または別段に維持することができる。例え
ば、加熱および／または冷却用コイル、交換、エレメントなどを使用して、懸濁液および
／またはエマルジョンの温度を制御することができる。別の例において、蒸気、例えば過
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熱蒸気または他の加熱流体を注入、噴射または別の形で使用して、懸濁液および／または
エマルジョンを加熱することができる。別の例において、超音波プロセス加熱を懸濁液お
よび／またはエマルジョンに向けて、含有されているモノマ成分を重合化することができ
る。さらに別の例において、懸濁液および／またはエマルジョンに溶融紡糸処理を施して
、ゲル形態のポリマ粒子を生産することができる。さらに別の例において、懸濁液および
／またはエマルジョンに対し、例えば繊維生産と似た押出し処理などの押出し処理を施し
て、ゲル形態のポリマ粒子を生産することができる。さらに別の例において、懸濁液およ
び／またはエマルジョンにパスチレーション処理を施して、ゲル形態のポリマ粒子を生産
することができる。さらに別の例において、懸濁液および／またはエマルジョンに対し、
ドラム、オーブンおよび研削処理を施し、ドラムの代わりに射出成形鋳型を使用して伝熱
率を高めることができる。
【０２４１】
　１つ以上の実施形態において、ゲル形態のポリマ粒子は超高純度であり、例えばプロト
ン励起Ｘ線放射による測定結果として示す、１１から９２の範囲の原子番号を有する元素
の総不純物含有率は１，０００ｐｐｍ未満、９００ｐｐｍ未満、８００ｐｐｍ未満、７０
０ｐｐｍ未満、６００ｐｐｍ未満、５００ｐｐｍ未満、４００ｐｐｍ未満、３００ｐｐｍ
未満、２５０ｐｐｍ未満、２００ｐｐｍ未満、１７５ｐｐｍ未満、１５０ｐｐｍ未満、１
３０ｐｐｍ未満、１１５ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、９５ｐｐｍ未満、９０ｐｐｍ未
満、８０ｐｐｍ未満、７０ｐｐｍ未満、６０ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、４０ｐｐｍ未
満、３０ｐｐｍまたは２０ｐｐｍ未満である。金属原子および／または金属イオンなど不
純物が、可能性のある経路のうち１つ以上を介して、ゲル形態のポリマ粒子へ取り込まれ
る場合があり、経路の例として特定種類の触媒、混合装置および／もしくは反応装置から
モノマ成分への漏出、ならびに／またはゲル形態のポリマ粒子の作製過程の途中および／
もしくは作製後が挙げられるが、これらに限定されない。相応に、混合装置、混合装置の
内側表面もしくは内壁のライニング、および／またはそれらの部品（例：撹拌用ブレード
）、反応装置などの製造に使用する材料を、汚染の潜在性または可能性を低減するよう選
択することができる。例えば、特定の金属にもよるが、金属は、ゲル形態のポリマ粒子の
懸濁液および／またはエマルジョン重合過程でポリマ粒子中へ取り込まれ得る金属イオン
を浸出させるか、または別段に遊離させ得る。
【０２４２】
　ゲル形態のポリマ粒子および／またはエアロゲル、キセロゲル、もしくは冷却ゲルの粒
子内での金属または金属イオンによる汚染を低減および／または排除する方法の一例とし
て、混合装置および／または反応装置を、非反応性または超低反応性の材料や、反応混合
物中に金属原子を浸出させることが知られている材料に比べて、反応混合物中へ金属原子
または金属イオンを浸出させる傾向を低減させた材料から製造することが挙げられる。ゲ
ル形態のポリマ粒子の生産に使用され、かつ混合装置および／または反応装置からゲル形
態のポリマ粒子への浸出または別段に移動する金属イオンの汚染低減にも役立ち得る、混
合装置および／または反応装置の作製に適すると考えられる潜在的材料の例として、金属
、ガラス（例：ガラスライニング加工を施した容器）、繊維強化容器（例：ＦＲＰ（ＦＲ
Ｂ、ＦＲＶＥ、ＦＲＳＶＥ）、ならびにＰＰ／ＦＲＰ、ＰＶＣ／ＦＲＰ、ＣＰＶＣ／ＦＲ
Ｐ、ＰＶＤＦ／ＦＲＰ、ＥＣＴＦＥ／ＦＲＰ、ＥＴＦＥ／ＦＲＰ、ＦＥＰ／ＦＲＰおよび
ＰＦＡ／ＦＲＰなどの二重ラミネート、ポリマ反応装置（例：Ｔｅｆｌｏｎ（登録商標）
、ポリエチレン（ＰＥ）、ポリプロピレン（ＰＰ）、塩素化ポリ塩化ビニル（ＣＰＶＣ）
などが挙げられるが、これらに限定されない。金属の典型例としてコバルト、クロム、タ
ングステン、炭素、ケイ素、鉄、マンガン、モリブデン、バナジウム、ニッケル、ホウ素
、リン、硫黄、チタン、アルミニウム、銅、タングステン、これらの合金、またはこれら
の任意の組合せが挙げられるが、これらに限定されない。例えば、反応装置における１つ
以上の内側表面はステンレス鋼、炭素鋼、工具鋼、合金鋼、またはこれらの任意の組合せ
などの鋼製であってもよい。鋼の典型例としてＡ３８７等級１１の低クロム鋼、３０４ス
テンレス鋼、３１６ステンレス鋼および３４７ステンレス鋼が挙げられるが、これらに限
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定されない。
【０２４３】
　１つ以上の実施形態において、混合装置および／または反応装置および／またはこれら
の部品の表面に、金属イオン（または他の不純物）が表面からゲル形態のポリマ粒子へと
浸出または別段に移動する可能性を低減するための処理を施すことができる。内側表面に
、金属イオンによってゲル形態のポリマ粒子が汚染される可能性を低減するための、不動
態化処理を施すことができる。例えば、混合装置および／または反応装置において、懸濁
液および／またはエマルジョンと接触する金属表面に、炭化、ホウ素化、および／または
窒化などの１つ以上の処理を施すことができる。別の例において、混合装置および／また
は反応装置の内側表面に、酸洗処理を施すことができる。
【０２４４】
　１つ以上の実施形態において、混合装置および／または反応装置またはこれらの内側表
面を、炭素源の存在下で、内側表面の融点以下の温度まで、ただし炭素を外側層内または
内側表面、すなわち反応混合物に対して曝露される層または表面に沈着させられるのに十
分高い温度まで、加熱することができる。気体、液体、固体および／またはプラズマを含
有する炭素など、任意の適切な形態の炭素を炭素源として使用することができる。気体の
典型例として二酸化炭素、メタン、エタン、プロパンなどが挙げられるが、これらに限定
されない。別の例において、混合装置および／または反応装置および／またはこれらの内
側表面を、ホウ素源の存在下で、内側表面の融点以下の温度まで、ただしホウ素を表面に
拡散して材料と一緒にホウ化物を形成させられる程度に高い温度まで、加熱することがで
きる。別の例において、混合装置および／または反応装置および／またはこれらの内側表
面を、窒素源の存在下で、窒素を表面に拡散して材料と一緒に窒化物を形成させられる程
度に高い温度まで、ただし内側表面の融点以下の範囲で、加熱することができる。任意の
適切な工程を用いて、混合装置および／または反応装置および／またはこれらの部品の内
側表面を窒化させることができる。例えば、ガス窒化、液体または塩浴窒化、およびイオ
ンまたはプラズマ窒化を用いることができる。別の例において、混合装置および／または
反応装置および／またはこれらの内側表面に炭化と窒化両方の処理（「炭窒化」）を施す
ことができ、この場合、炭素と窒素の両方が内側表面に拡散される。混合装置および／ま
たは反応装置および／または他の部品および／またはこれらの部品の内側表面に炭化、ホ
ウ素化および／または窒化を施すことにより、混合装置および／または反応装置および／
または他の部品からの金属イオンまたは他の汚染物質がそこからモノマ成分、懸濁液およ
び／またはエマルジョン、および／またはゲル形態のポリマ粒子へと浸出または別段に移
動する可能性を低減または排除することができる。
【０２４５】
　一般的に、本発明の方法はさらに、ポリマゲル粒子および／または炭素材料の単離をも
含む。適切な単離手段の例として、溶媒または連続相またはこれらの組合せを濾過し、静
かに移し替える手順が挙げられる。単離された生成物を、揮発性成分を除去するための単
離ポリマゲル粒子の乾燥、例えば凍結乾燥を含む方法によって、さらに処理することがで
きる。
【０２４６】
　ゲル形態のポリマ粒子は、体積平均断面長（Ｄｖ，５０）が約０．１ｍｍ以上、約０．
５ｍｍ以上、約１ｍｍ以上、約１．５ｍｍ以上、約２ｍｍ以上、約２．５ｍｍ以上、約３
ｍｍ以上、約３．５ｍｍ以上、約４ｍｍ以上、約４．５ｍｍ以上、約５ｍｍ以上、約５．
５ｍｍ以上、または約６ｍｍ以上であってもよい。
【０２４７】
　一部の実施形態において、ポリマ粒子の粒子サイズ分布が示す多分散性指数（（Ｄｖ，
９０－Ｄｖ，１０）／Ｄｖ，５０）（Ｄｖ，１０、Ｄｖ，５０およびＤｖ，９０はそれぞ
れ体積別の粒子サイズ分布における１０％、５０％および９０％での粒子サイズを指す）
は、１，０００未満、９００未満、８００未満、７００未満、６００未満、５００未満、
４００未満、３００未満、２００未満、１００未満、９０未満、８０未満、７０未満、６
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０未満、５０未満、４０未満、３０未満、２０未満、１０未満、５未満、３未満、２未満
、１．５未満、１未満、０．９未満、０．８未満、０．７未満、０．６未満、０．５未満
、０．４未満、０．３未満、０．２未満、または０．１未満である。一部の実施形態にお
いて、ポリマサイズ分布の２つ以上の母集団が達成され得る。例えば、最終的に達成され
るポリマ粒子分布は２つ以上のノードから成る分布であってもよく、この場合、最も高い
ノードと最も低いノードとの比率は約１，０００以下、約９００以下、約８００以下、約
７００以下、約６００以下、約５００以下、約４００以下、約３００以下、約２００以下
、約１００以下、約９０以下、約８０以下、約７０以下、約６０以下、約５０以下、約４
０以下、約３０以下、約２０以下、約１０以下、約５以下、約３以下、約２以下、または
約１．５以下である。
【０２４８】
　さらに、該方法は熱分解および／または活性化の前のポリマゲル粒子の凍結乾燥を含み
得るが、係る乾燥は要求されるわけではなく、ポリマゲルは乾燥させなくても熱分解させ
ることができる。一部の実施形態において、ポリマゲル粒子は温度が－１０℃未満、－１
５℃未満、－２０℃未満、－３０℃未満、－４０℃未満、または－５０℃未満の媒体に浸
漬して凍結させることができる。例えば、媒体は液体窒素、またはドライアイス中のエタ
ノール（または他の有機溶媒）、または別の手段で冷却されたエタノールであってもよい
。一部の実施形態において、凍結乾燥は凍結粒子を約１，０００ｍＴｏｒｒ以下、約１，
５００ｍＴｏｒｒ以下、約２，５００ｍＴｏｒｒ以下、約３，０００ｍＴｏｒｒ以下、ま
たは約３，５００ｍＴｏｒｒ以下の真空圧に曝す処理を含む。あるいは、真空下での乾燥
は凍結粒子を１０００ｍＴｏｒｒ未満、９００ｍＴｏｒｒ未満、８００ｍＴｏｒｒ未満、
７００ｍＴｏｒｒ未満、６００ｍＴｏｒｒ未満、５００ｍＴｏｒｒ未満、４００ｍＴｏｒ
ｒ未満、３００ｍＴｏｒｒ未満、または２００ｍＴｏｒｒ未満の真空圧に曝す処理を含む
。あるいは、真空下での乾燥は凍結粒子を１００ｍＴｏｒｒ未満、９０ｍＴｏｒｒ未満、
８０ｍＴｏｒｒ未満、７０ｍＴｏｒｒ未満、または５０ｍＴｏｒｒ未満の真空圧に曝す処
理を含む。
【０２４９】
　他にも、ポリマゲル粒子の急速凍結方法が想定される。例えば、別の実施形態において
、ポリマゲルは、ポリマゲル粒子と適切な低温固体、例えばドライアイス（固体二酸化炭
素）との混合（ｃｏ－ｍｉｎｇｌｉｎｇ）または物理的混合によって急速凍結される。想
定される別の方法は、金属板を有する急速凍結装置を－６０℃で使用して、その表面上に
分散させたポリマゲル粒子から熱を急速に除去する処理を含む。ポリマゲル粒子中の水分
を急速冷却する別の方法は、高真空を超高速で引くことにより、粒子を瞬間凍結させる方
法である（真空度は、平衡蒸気圧に相当する温度が凍結を可能にする真空度である）。さ
らに別の急速凍結方法は、ポリマゲルと適度に低温のガスとの混合を含む。一部の実施形
態において、低温ガスの温度は約－１０℃以下であってもよい。一部の実施形態において
、低温ガスの温度は約－２０℃以下であってもよい。一部の実施形態において、低温ガス
の温度は約－３０℃以下であってもよい。さらに他の実施形態において、ガスの温度は約
－１９６℃以下であってもよい。例えば、一部の実施形態において、ガスは窒素である。
さらに他の実施形態において、ガスの温度は約－７８℃以下であってもよい。例えば、一
部の実施形態において、ガスは二酸化炭素である。
【０２５０】
　他の実施形態において、ポリマゲル粒子は凍結乾燥機の棚上で－２０℃以下の温度で凍
結される。例えば、一部の実施形態において、ポリマゲル粒子は凍結乾燥機の棚上で－３
０℃以下の温度で凍結される。他の一部の実施形態において、ポリマゲルモノリスは凍結
融解サイクル（室温から－２０℃以下へ、そして室温へ戻される）を施され、凍結融解ゲ
ルの物理的崩壊により粒子が生成され、そしてさらなる凍結乾燥処理を施される。例えば
、一部の実施形態において、ポリマゲルモノリスは凍結融解サイクル（室温から－３０℃
以下へ、そして室温へ戻される）を施され、凍結融解ゲルの物理的崩壊により粒子が生成
され、そしてさらなる凍結乾燥処理を施される。
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【０２５１】
　開示される方法は、広範囲に及ぶ炭素材料の調製に有用である。一例において、高い密
度とミクロ多孔性を有する炭素材料が調製される。この点で有用なゲル調合物の例として
、３０％超の固体、５％超の有機酸触媒を含み、フェノール性前駆体の触媒に対する比が
５０未満である調合物が挙げられるが、これに限定されない。この点に関して、ゲル調合
物は界面活性剤、例えばＣＭＣより上の非イオン性界面活性剤を含有していてもいなくて
もよい。
【０２５２】
　メソ多孔質炭素材料も、開示される方法により調製することができる。この点で有用な
調合物の例として、５０％未満の固体、２５％未満の酢酸を含み、フェノール性前駆体の
触媒に対する比が５０超である調合物が挙げられるが、これに限定されない。この点に関
して、ゲル調合物は界面活性剤、例えばＣＭＣより上の非イオン性界面活性剤を含有して
いてもいなくてもよい。
【０２５３】
　本明細書で使用する固体含有率（％）は、ポリマ前駆体の質量をポリマ前駆体の総質量
（水、酸、および／または重合しないポリマ前駆体中に存在するが他の成分を含むなどの
非ポリマ前駆体成分を含む）で割った商として計算される。触媒は固体含有率（％）の計
算に含まれない。界面活性剤負荷は、連続相の質量に基づく。ＲＦ溶液の割合（％）は、
（レゾルシノール、ホルムアルデヒド（水を含む）、追加の水および酸）の質量の、レゾ
ルシノール、ホルムアルデヒド（水を含む）、追加の水、酸および連続相の総質量に占め
る割合である。
【０２５４】
　１つ以上の流体、例えば液体および／またはガスを、モノマ成分の重合過程で懸濁液お
よび／またはエマルジョンへ注入することができる。例えば、二酸化炭素を重合過程で懸
濁液および／またはエマルジョンへ仕向けるか、または別段に導入して、ゲル形態のポリ
マ粒子の構造的発達を方向付け、制御または別段に調節することができる。１つ以上の流
体を、プレポリマの形成過程および／または形成後に、プレポリマへ仕向けるか、または
別段に導入することもできる。
【０２５５】
　他の、本発明による、より特異的な方法は、縮合ポリマの調製方法を含み、該方法は以
下を含む。
　ａ）界面活性剤、１つ以上のポリマ前駆体、ならびに第１および第２の溶媒の混合によ
る、エマルジョン、懸濁液、またはこれらの混合物の調製であって、第１および第２の溶
媒は相互に混和性でない。
　ｂ）担体相は酸を含む。
　ｃ）１つ以上のポリマ前駆体が相互に反応して縮合ポリマを形成するための十分な温度
と時間でのエマルジョンの経時変化。
【０２５６】
　前記の特定の実施形態において、ポリマ前駆体はアルコール、フェノール、ポリアルコ
ール、砂糖、アルキルアミン、芳香族アミン、アルデヒド、ケトン、カルボン酸、エステ
ル、尿素、酸ハロゲン化物およびイソシアネートから選択される。
【０２５７】
　一部の実施形態において、少なくとも１つのポリマ前駆体はフェノール性化合物である
。例えば、一部の実施形態において、少なくとも１つのポリマ前駆体はレゾルシノールで
ある。さらに他の実施形態において、少なくとも１つのポリマ前駆体はフェノールである
。他の例において、少なくとも１つのポリマ前駆体はアルデヒド化合物、例えば少なくと
も１つのポリマ前駆体はホルムアルデヒドであってもよい。
【０２５８】
　より特異的な一部の実施形態において、少なくとも１つのポリマ前駆体はホルムアルデ
ヒドであり、少なくとも１つのポリマ前駆体はレゾルシノールであり、縮合ポリマはレゾ
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ルシノール－ホルムアルデヒドポリマである。
【０２５９】
　一部の実施形態において、少なくとも１つのポリマ前駆体は尿素であり、他の実施形態
において、少なくとも１つのポリマ前駆体はメラミンである。
【０２６０】
　前記の方法はさらに、電気化学改変剤、例えばケイ素または窒素などをエマルジョン中
に含み得る。
【０２６１】
　縮合ポリマ調製方法におけるポリマ前駆体、溶媒などの選択を含む、様々な反応パラメ
ータを、前節に記載のとおり変更することにより、様々な特性を有する縮合ポリマを得る
ことができる。
【０２６２】
（２．ポリマゲル粒子の創製（ポリマゲル粒子のサイズ低減））
　従前のモノリス技法と対照的に、本願により開示される方法は概して、さらなる処理に
先行する粉砕または研削を必要としない。むしろ、ポリマゲル粒子は概して濾過され、お
よび／または静かに移し替えることによって溶媒が除去され、そしてゲル粒子は場合によ
りさらなる処理の前に乾燥される（例：凍結乾燥）。
【０２６３】
（３．ポリマゲルの急速凍結）
　前述のとおり、本発明の方法の特定の実施形態は熱分解および／または活性化に先行す
る凍結乾燥を含むが、係る乾燥は任意であり、開示される一部の実施形態には含まれない
。ポリマゲルの凍結は、上記にて詳述のとおり、急速かつ多方向の形で達成され得る。緩
慢かつ一方向の形での凍結、例えば凍結乾燥機内の棚上凍結は結果的に、乾燥後の材料の
表面積が非常に小さくなる。同様に、瞬間凍結（すなわち、深い真空を引くことによって
ポリマゲル粒子を急速冷却することで達成される凍結）も、結果的に乾燥後の材料の表面
積が小さくなる。本明細書において開示されるとおり、多方向型の急速凍結は、材料温度
を少なくとも約－１０℃以下、例えば－２０℃以下、または例えば少なくとも約－３０℃
以下にまで急速に下げることによって達成され得る。ポリマゲル粒子の急速凍結は、氷晶
の広範な核形成を背景に、粒子内で緻密な氷晶構造を生み出すが、氷晶成長のための時間
がほとんど残らない。これが氷晶と炭化水素マトリクスとの間に高い比表面積をもたらし
、これは必然的に氷マトリクスから除外される。
【０２６４】
　結晶成長過程にわたる核形成を促進するための、極めて急速な凍結の概念を、混合溶媒
系にも応用することができる。一実施形態において、混合溶媒系が急速冷却されるにつれ
、支配的な溶媒成分がその平衡溶融温度で結晶化を経ることになり、共溶媒の濃度が上昇
すると同時に、凝固点がさらに降下する。温度がさらに降下するにつれ、支配的な溶媒の
結晶化の増加と共溶媒濃度の上昇が、共晶組成に達するまで続き、この時点で、共晶組成
物は液体から固体へと遷移するが、完全凍結が達成されるまで、成分濃縮または生成物冷
却を伴わない。水と酢酸（純粋な物質の凝固点はそれぞれ０℃と１７℃である）の特異的
事例において、共晶組成物は約－２７℃のときに約５９％の酢酸と４１％の水を含む。相
応に、一実施形態において、混合溶媒系は共晶組成物であり、例えば一実施形態において
、混合溶媒系は５９％の酢酸と４１％の水を含む。
【０２６５】
（４．ポリマゲルの乾燥）
　一部の実施形態は、任意の乾燥段階を含む。一実施形態において、微細氷マトリクスを
含有するゲル形態の凍結ポリマ粒子は、材料の崩壊防止および乾燥後の生成物における微
細な表面構造と多孔性の維持を目的に設計される条件下で凍結乾燥される。概して、乾燥
は、乾燥させなければ生成物の細孔が崩壊する結果に至ると想定される温度以下に生成物
の温度が保たれる条件下で達成され、これにより乾燥後の材料は所望の表面積を保持する
ことができる。
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【０２６６】
　最終の炭素材料の構造は、結果的にポリマゲルの特性によって確立される乾燥後のポリ
マゲルの構造に反映される。これらの特徴は、ポリマゲルにおいて、本明細書に記載のよ
うなゾルゲル方式を用いて生み出されるが、溶媒除去時に注意しないと、構造が保持され
ない。ポリマゲルの元来の構造を保持することと、その構造を凍結工程の制御に基づく氷
晶形成によって改変すること、これらはいずれも関心の的である。一部の実施形態におい
て、乾燥に先立ち、ポリマゲルの含水率は約５０％から約９９％の範囲である。一部の実
施形態において、乾燥後のポリマゲルの含水率は１０％未満、あるいは５％未満または２
．５％未満である。
【０２６７】
　凍結乾燥室の圧力が約２２５０ミクロンの場合、乾燥中の生成物における一次乾燥温度
は約－１０℃となる。乾燥室圧力が約２２５０ミクロン以下の条件での乾燥は、一次乾燥
中の生成物温度が約－１０℃を超えない結果となる。さらなる例示として、乾燥室圧力が
約１５００ミクロンの場合、乾燥中の生成物における一次乾燥温度は約－１５℃となる。
乾燥室圧力が約１５００ミクロン以下の条件での乾燥は、一次乾燥中の生成物温度が約－
１５℃を超えない結果となる。さらに別の例示として、乾燥室圧力が約７５０ミクロンの
場合、乾燥中の生成物における一次乾燥温度は約－２０℃となる。乾燥室圧力が７５０ミ
クロン以下の条件での乾燥は、一次乾燥中の生成物温度が約－２０℃を超えない結果とな
る。さらに別の例示として、乾燥室圧力が約３００ミクロンの場合、乾燥中の生成物にお
ける一次乾燥温度は約－３０℃となる。乾燥室圧力が３００ミクロン以下の条件での乾燥
は、一次乾燥中の生成物温度が約－３０℃を超えない結果となる。
【０２６８】
（５．ポリマゲルの熱分解および活性化）
　前述のポリマゲルをさらに処理して、炭素材料を得ることができる。係る処理の例とし
て、熱分解および／または活性化が挙げられる。概して、熱分解工程では乾燥後のポリマ
ゲルを計量し、回転炉内に配置する。温度傾斜は１分当たり５℃に設定され、滞留時間と
滞留温度が設定される。冷却は炉の自然冷却率次第で決まる。工程全体は通常、窒素環境
など不活性雰囲気下で行われる。その後、熱分解されたサンプルを取り出し、計量する。
他の熱分解工程は当業者に既知である。
【０２６９】
　一部の実施形態において、熱分解滞留時間（サンプルが所望の温度を維持している時間
）は約０分から約１２０分、約２０分から約１５０分、約３０分から約１００分、約５０
分から約６０分、または約５５分から約６０分の範囲である。
【０２７０】
　熱分解は、上記の説明よりもっとゆっくり行うこともできる。例えば、一実施形態にお
いて、熱分解は約１２０分から４８０分の範囲で行われる。他の実施形態において、熱分
解は約１２０分から２４０分の範囲で行われる。
【０２７１】
　一部の実施形態において、熱分解滞留温度は約５００℃から２４００℃の範囲である。
一部の実施形態において、熱分解滞留温度は約６００℃から１８００℃の範囲である。他
の実施形態において、熱分解滞留温度は約７００℃から約１２００℃の範囲である。他の
実施形態において、熱分解滞留温度は約８５０℃から約１０５０℃の範囲である。他の実
施形態において、熱分解滞留温度は約８００℃から約９００℃の範囲である。一部の実施
形態において、熱分解滞留温度は約６００℃から９００℃の範囲である。他の一部の特異
的実施形態において、熱分解滞留温度は約５５０℃から約９００℃の範囲である。
【０２７２】
　一部の実施形態において、熱分解滞留温度は熱分解過程の途中で変更される。一実施形
態において、熱分解は、別個の独特の加熱ゾーンを有する回転炉内で行われる。各ゾーン
の温度は、回転炉チューブの入口から出口端部にかけて逐次的に引き下げられる。一実施
形態において、熱分解は、別個の独特の加熱ゾーンを有する回転炉内で行われ、各ゾーン
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の温度は、回転炉チューブの入口から出口端部にかけて逐次的に引き上げられる。
【０２７３】
　活性化時間と活性化温度はいずれも、結果的な活性化炭素材料の性能はもとより、その
製造原価にも多大な影響を及ぼす。活性化温度と活性化滞留時間が増えると、活性化率が
高くなり、これは一般的に、温度が低く滞留時間が短い場合に比べ、より多くの材料の除
去に相当する。活性化温度も炭素の細孔構造を変える場合があり、この場合、温度が低い
とミクロ多孔質の炭素が増え、温度が高いとメソ多孔性が生じる結果となる。これは高温
で発生する活性化ガス拡散制限的反応と、低温で発生する反応速度駆動型反応の結果であ
る。活性化率が高くなると、最終の活性化炭素の性能が高まることが多いが、反面、総体
的収率の低下によって原価が増える。活性化水準の改善は、より高性能の生成物を、より
低コストで実現することに相当する。
【０２７４】
　熱分解ポリマゲルは、熱分解ポリマゲルを活性化剤と接触させることによって活性化さ
れ得る。活性化に適するガスは多数あり、例として酸素含有ガスが挙げられる。活性化ガ
スの非限定的例として二酸化炭素、一酸化炭素、蒸気、酸素およびこれらの組合せが挙げ
られる。活性化ガスには、酸、塩基または塩など、腐食性化学物質が含まれる場合もある
（例：リン酸、酢酸、クエン酸、ギ酸、シュウ酸、尿酸、乳酸、水酸化カリウム、水酸化
ナトリウム、塩化亜鉛など）。他の活性化剤は当業者に既知である。
【０２７５】
　一部の実施形態において、活性化時間は１分から４８時間の範囲である。他の実施形態
において、活性化時間は１０分から２４時間の範囲である。他の実施形態において、活性
化時間は６０分から２４時間の範囲である。他の実施形態において、活性化時間は２時間
から２４時間の範囲である。さらなる実施形態において、活性化時間は１２時間から２４
時間の範囲である。他の特定の実施形態において、活性化時間は３０分から８時間の範囲
である。さらなる一部の実施形態において、活性化時間は３時間から６時間の範囲である
。
【０２７６】
　熱分解ポリマゲルは、当業者に既知の数多くの適切な装置、例えば流動床、回転炉、昇
降式キルン、ローラーハース炉、プッシャー炉などを使用して活性化することができる。
活性化工程の一実施形態では、サンプルを計量して回転炉内に配置し、この場合、自動ガ
ス制御マニホールドは１分当たり２０℃の温度傾斜率に設定される。適切な活性化温度に
達した後、ある期間にわたり、二酸化炭素が炉内に導入される。活性化が発生すると、二
酸化炭素が窒素に差し替えられ、炉が冷却される。工程の最後でサンプルが計量され、活
性化水準が評価される。他の活性化工程は当業者に既知である。本願で開示される実施形
態の一部において、活性化温度は８００℃から１３００℃の範囲であってもよい。別の実
施形態において、活性化温度は８００℃から１０５０℃の範囲であってもよい。別の実施
形態において、活性化温度は約８５０℃から約９５０℃の範囲であってもよい。別の実施
形態において、活性化温度は約９００℃である。一部の実施形態において、１７００から
１９００ｍ２／ｇの範囲の比表面積を達成するように、炭素材料が活性化される。当業者
であれば、他の活性化温度を、低めか高めかを問わず採用してもよいことを認識するであ
ろう。
【０２７７】
　活性化の度合いは、活性化段階の過程で失われる熱分解乾燥ポリマゲルの質量パーセン
トに関して測定される。本願で開示される方法の一実施形態において、活性化は５％から
９０％の範囲の活性化度、または１０％から８０％の範囲の活性化度を含み、場合によっ
ては活性化は４０％から７０％の範囲の活性化度、または４５％から６５％の範囲の活性
化度を含む。
【０２７８】
［Ｂ．ポリマゲルの特性］
　本開示の一実施形態は、本願で開示される方法のいずれかによって調製されるポリマゲ
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ルを提供する。開示される方法によって生成されるポリマゲルは、多くの点で独特である
。一部の実施形態において、該方法は単分散または単分散に近い粒子サイズ分布を有する
ポリマゲルを生成する。前述のとおり、ポリマゲル（および炭素材料）の粒子サイズを、
撹拌速度を含む多数の工程パラメータによって制御することができる。例えば、一部の実
施形態において、本開示は、（Ｄｖ，９０－Ｄｖ，１０）／Ｄｖ，５０が３未満となるよ
うな粒子サイズ分布を有するポリマゲルを提供し、式中、Ｄｖ，１０、Ｄｖ，５０および
Ｄｖ，９０はそれぞれ、体積別の粒子サイズ分布における１０％、５０％および９０％で
の粒子サイズを指す。一部の実施形態において、（Ｄｖ，９０－Ｄｖ，１０）／Ｄｖ，５
０は２未満であり、また他の実施形態において、（Ｄｖ９０－Ｄｖ１０）／Ｄｖ，５０は
１未満である。
【０２７９】
　ポリマゲル粒子は、実質的に球形でもある。ゲルが球形の性質である結果、炭素材料も
球形となり、これが転じて、望ましい電気化学的特性に貢献し得る。一部の実施形態にお
いて、ポリマゲルは複数のポリマゲル粒子を含み、この場合、ポリマゲル粒子の９０％超
が球形幾何形状を有する。他の実施形態において、ポリマゲル粒子の９５％超が球形幾何
形状を有する。ゲル形態のポリマ粒子の粒子サイズは、代替的に平均断面長で表すことも
できる。この点に関して、様々な実施形態におけるゲル形態のポリマ粒子の平均断面長は
、本明細書に記載の実施形態における体積平均粒子サイズ（Ｄｖ，５０）を反映し得る。
【０２８０】
　ＢＥＴ分析によって判定されるポリマゲルの比表面積は約５０ｍ２／ｇから約１０００
ｍ２／ｇの範囲である。一部の実施形態において、比表面積は約５０ｍ２／ｇから約１０
０ｍ２／ｇの範囲である。他の実施形態において、比表面積は約３００ｍ２／ｇから約７
００ｍ２／ｇの範囲である。他の一部の実施形態において、比表面積は約３００ｍ２／ｇ
から約４００ｍ２／ｇの範囲である。他の一部の実施形態において、比表面積は約４００
ｍ２／ｇから約５００ｍ２／ｇの範囲である。他の一部の実施形態において、比表面積は
約５００ｍ２／ｇから約６００ｍ２／ｇの範囲である。他の一部の実施形態において、比
表面積は約６００ｍ２／ｇから約７００ｍ２／ｇの範囲である。
【０２８１】
　ポリマゲルの総細孔体積は約０．０１ｃｃ／ｇから約１．５ｃｃ／ｇの範囲である。例
えば、一部の実施形態において、総細孔体積は約０．１ｃｃ／ｇから約０．９ｃｃ／ｇの
範囲である。他の実施形態において、総細孔体積は約０．２ｃｃ／ｇから約０．８ｃｃ／
ｇの範囲である。他の実施形態において、総細孔体積は約０．３ｃｃ／ｇから約０．６ｃ
ｃ／ｇの範囲である。他の実施形態において、総細孔体積は約０．６ｃｃ／ｇから約０．
９ｃｃ／ｇの範囲である。
【０２８２】
　他の実施形態において、ポリマゲルは１１から９２の範囲の原子番号を有する他のすべ
ての元素の総含有量が５００ｐｐｍ未満である。例えば、他の一部の実施形態において、
ポリマゲルは１１から９２の範囲の原子番号を有する他のすべての元素の総含有量が２０
０ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、２５ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、
５ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。一部の実施形態において、ポリマゲルの電気
化学改変剤含有量および不純物含有量を、プロトン励起Ｘ線放射（ＰＩＸＥ）分析法によ
って判定することができる。
【０２８３】
　一部の実施形態において、ポリマゲルは乾燥ポリマゲル、例えばポリマ冷却ゲルである
。一部の実施形態において、乾燥ポリマゲルはポリマキセロゲルまたはポリマエアロゲル
である。一部の実施形態において、ポリマ前駆体は脂肪族および芳香族のアルコール、脂
肪族および芳香族のアミンおよびカルボニル含有化合物から選択される。例えば、ポリマ
前駆体はアルコール、フェノール、ポリアルコール、糖、アルキルアミン、芳香族アミン
、アルデヒド、ケトン、カルボン酸、エステル、尿素、酸ハロゲン化物およびイソシアネ
ートから選択され得る。一部の特異的実施形態において、ポリマゲルはフェノール性化合
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物とアルデヒド化合物から調製され、例えば一実施形態において、ポリマゲルはレゾルシ
ノールとホルムアルデヒドから生成され得る。一部の実施形態において、固体酸性化合物
の溶解により、反応溶媒としての酸の採用により、または溶媒のうち１つが酸である混合
溶媒系の採用により、酸性がもたらされ得る。
【０２８４】
　開示される工程の実施形態の一部は、塩基性揮発性触媒の存在下でポリマゲルを形成す
るための重合を含む。相応に、一部の実施形態において、ポリマゲルは１つ以上の塩を含
み、例えば一部の実施形態において、１つ以上の塩は塩基性揮発性塩である。塩基性揮発
性塩の例として炭酸アンモニウム、重炭酸アンモニウム、酢酸アンモニウム、水酸化アン
モニウム、およびこれらの組合せが挙げられるが、これらに限定されない。相応に一部の
実施形態において、本開示は炭酸アンモニウム、重炭酸アンモニウム、酢酸アンモニウム
、水酸化アンモニウム、またはこれらの組合せを含むポリマゲルを提供する。さらなる実
施形態において、ポリマゲルは炭酸アンモニウムを含む。他のさらなる実施形態において
、ポリマゲルは酢酸アンモニウムを含む。
【０２８５】
　開示される方法は、ＰＩＸＥ分析および／または灰分含有量による判定結果として高い
純度を有するポリマゲルの調製に有用である。本明細書に記載のとおり、意図的に添加さ
れる電気化学改変剤は一切、不純物と見なされないため、具体的に記述されるＰＩＸＥお
よび灰分含有量の値から除外される。一部の実施形態において、ポリマゲルは灰分含有量
が少なく、これはポリマゲルから調製される炭素材料の灰分含有量も少ないことに貢献し
得る。このように、一部の実施形態において、ポリマゲルの灰分含有率は０．１％から０
．００１％の範囲である。他の実施形態において、ポリマゲルの灰分含有率は０．１％未
満、０．０８％未満、０．０５％未満、０．０３％未満、０．０２５％未満、０．０１％
未満、０．００７５％未満、０．００５％未満、または０．００１％未満である。
【０２８６】
　他の実施形態において、ポリマゲルは総ＰＩＸＥ不純物含有量が５００ｐｐｍ未満、灰
分含有率が０．０８％未満である。さらなる実施形態において、ポリマゲルは総ＰＩＸＥ
不純物含有量が３００ｐｐｍ未満、灰分含有率が０．０５％未満である。別のさらなる実
施形態において、ポリマゲルは総ＰＩＸＥ不純物含有量が２００ｐｐｍ未満、灰分含有率
が０．０２％未満である。別のさらなる実施形態において、ポリマゲルは総ＰＩＸＥ不純
物含有量が２００ｐｐｍ未満、灰分含有率が０．０１％未満である。
【０２８７】
　不純物を含むポリマゲルは概して、同じく不純物を含む炭素材料を生み出すため、潜在
的に望ましくない電気化学的特性を有することになる。相応に、本開示の一態様は、開示
される方法を介して調製され、また望ましくない不純物の濃度が低い、ゲル形態のポリマ
粒子である。ゲル形態のポリマ粒子中に存在する個々のＰＩＸＥ不純物の量は、プロトン
励起Ｘ線放射によって判定することができる。
【０２８８】
　１つ以上の実施形態において、ゲル形態のポリマ粒子における、任意の１つ以上の、３
から５および／または１１から９２の原子番号を有する金属原子（または金属イオン）の
含有率は１，０００ｐｐｍ未満、７００ｐｐｍ未満、５００ｐｐｍ未満、３００ｐｐｍ未
満、１００ｐｐｍ未満、７５ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、２５ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ
未満、５ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。例えば、１つ以上の実施形態において
、ゲル形態のポリマ粒子は１，０００ｐｐｍ未満、７００ｐｐｍ未満、５００ｐｐｍ未満
、３００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、７５ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、２５ｐｐｍ
未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満のナトリウムを含有し得る。
１つ以上の実施形態において、ゲル形態のポリマ粒子は１，０００ｐｐｍ未満、７００ｐ
ｐｍ未満、５００ｐｐｍ未満、３００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、７５ｐｐｍ未満、
５０ｐｐｍ未満、２５ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満
のマグネシウムを含有し得る。１つ以上の実施形態において、ゲル形態のポリマ粒子は１
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，０００ｐｐｍ未満、７００ｐｐｍ未満、５００ｐｐｍ未満、３００ｐｐｍ未満、１００
ｐｐｍ未満、７５ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、２５ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐ
ｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満のケイ素を含有し得る。１つ以上の実施形態において、ゲ
ル形態のポリマ粒子は１，０００ｐｐｍ未満、７００ｐｐｍ未満、５００ｐｐｍ未満、３
００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、７５ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、２５ｐｐｍ未満
、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満の硫黄を含有し得る。１つ以上の
実施形態において、ゲル形態のポリマ粒子は１，０００ｐｐｍ未満、７００ｐｐｍ未満、
５００ｐｐｍ未満、３００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、７５ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ
未満、２５ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満のカルシウ
ムを含有し得る。１つ以上の実施形態において、ゲル形態のポリマ粒子は１，０００ｐｐ
ｍ未満、７００ｐｐｍ未満、５００ｐｐｍ未満、３００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、
７５ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、２５ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、ま
たは１ｐｐｍ未満の鉄を含有し得る。１つ以上の実施形態において、ゲル形態のポリマ粒
子は１，０００ｐｐｍ未満、７００ｐｐｍ未満、５００ｐｐｍ未満、３００ｐｐｍ未満、
１００ｐｐｍ未満、７５ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、２５ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満
、５ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満のニッケルを含有し得る。１つ以上の実施形態にお
いて、ゲル形態のポリマ粒子は１，０００ｐｐｍ未満、７００ｐｐｍ未満、５００ｐｐｍ
未満、３００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、７５ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、２５ｐ
ｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満の銅を含有し得る。１つ
以上の実施形態において、ゲル形態のポリマ粒子は１，０００ｐｐｍ未満、７００ｐｐｍ
未満、５００ｐｐｍ未満、３００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、７５ｐｐｍ未満、５０
ｐｐｍ未満、２５ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満のク
ロムを含有し得る。１つ以上の実施形態において、ゲル形態のポリマ粒子は１，０００ｐ
ｐｍ未満、７００ｐｐｍ未満、５００ｐｐｍ未満、３００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満
、７５ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、２５ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、
または１ｐｐｍ未満の亜鉛を含有し得る。前述のとおり、一部の実施形態において、水素
、酸素および／または窒素など不純物が、１０％未満、９％未満、８％未満、７％未満、
６％未満、５％未満、４％未満、３％未満、２％未満、１％未満、０．５％未満、０．１
％未満、０．０５％未満、または０．０１％未満の濃度で存在し得る。
【０２８９】
　一部の特異的実施形態において、ポリマゲルは１００ｐｐｍ未満のナトリウム、３００
ｐｐｍ未満のケイ素、５０ｐｐｍ未満の硫黄、１００ｐｐｍ未満のカルシウム、２０ｐｐ
ｍ未満の鉄、１０ｐｐｍ未満のニッケル、４０ｐｐｍ未満の銅、５ｐｐｍ未満のクロムお
よび５ｐｐｍ未満の亜鉛を含む。他の特異的実施形態において、ポリマゲルは５０ｐｐｍ
未満のナトリウム、１００ｐｐｍ未満のケイ素、３０ｐｐｍ未満の硫黄、５０ｐｐｍ未満
のカルシウム、１０ｐｐｍ未満の鉄、５ｐｐｍ未満のニッケル、２０ｐｐｍ未満の銅、２
ｐｐｍ未満のクロムおよび２ｐｐｍ未満の亜鉛を含む。
【０２９０】
　他の特異的実施形態において、ポリマゲルは５０ｐｐｍ未満のナトリウム、５０ｐｐｍ
未満のケイ素、３０ｐｐｍ未満の硫黄、１０ｐｐｍ未満のカルシウム、２ｐｐｍ未満の鉄
、１ｐｐｍ未満のニッケル、１ｐｐｍ未満の銅、１ｐｐｍ未満のクロムおよび１ｐｐｍ未
満の亜鉛を含む。
【０２９１】
　他の一部の特異的実施形態において、ポリマゲルは１００ｐｐｍ未満のナトリウム、５
０ｐｐｍ未満のマグネシウム、５０ｐｐｍ未満のアルミニウム、１０ｐｐｍ未満の硫黄、
１０ｐｐｍ未満の塩素、１０ｐｐｍ未満のカリウム、１ｐｐｍ未満のクロムおよび１ｐｐ
ｍ未満のマンガンを含む。
【０２９２】
　開示される方法は、正確な反応パラメータに応じて様々な比表面積を含むポリマゲルを
提供する。理論に束縛されることなく、ポリマゲルの表面積は、少なくとも部分的に、炭
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素材料の表面積特性に寄与すると考えられている。表面積は、当業者に既知のＢＥＴ技法
を用いて測定することができる。本願で開示される態様のいずれかの一実施形態において
、ポリマゲルは少なくとも１５０ｍ２／ｇ、少なくとも２５０ｍ２／ｇ、少なくとも４０
０ｍ２／ｇ、少なくとも５００ｍ２／ｇ、少なくとも６００ｍ２／ｇ、少なくとも７００
ｍ２／ｇ、少なくとも８００ｍ２／ｇ、または少なくとも９００ｍ２／ｇ、または少なく
とも１０００ｍ２／ｇまたは少なくとも１１００ｍ２／ｇのＢＥＴ比表面積を含む。
【０２９３】
　一実施形態において、ポリマゲルは１００ｍ２／ｇから１０００ｍ２／ｇの範囲のＢＥ
Ｔ比表面積を含む。あるいは、ポリマゲルは１５０ｍ２／ｇから９００ｍ２／ｇの範囲の
ＢＥＴ比表面積を含む。あるいは、ポリマゲルは４００ｍ２／ｇから８００ｍ２／ｇの範
囲のＢＥＴ比表面積を含む。
【０２９４】
　一実施形態において、ポリマゲルは０．１０ｇ／ｃｃから０．６０ｇ／ｃｃの範囲のタ
ップ密度を含む。一実施形態において、ポリマゲルは０．１５ｇ／ｃｃから０．２５ｇ／
ｃｃの範囲のタップ密度を含む。本開示の一実施形態において、ポリマゲルは少なくとも
１５０ｍ２／ｇのＢＥＴ比表面積および０．６０ｇ／ｃｃ未満のタップ密度を含む。ある
いは、ポリマゲルは少なくとも２５０ｍ２／ｇのＢＥＴ比表面積および０．４ｇ／ｃｃ未
満のタップ密度を含む。別の実施形態において、ポリマゲルは少なくとも５００ｍ２／ｇ
のＢＥＴ比表面積および０．３０ｇ／ｃｃ未満のタップ密度を含む。
【０２９５】
　本願で開示される態様または変形のいずれかに関する別の実施形態において、ポリマゲ
ルの残留含水率は１５％未満、１３％未満、１０％未満、５％未満または１％未満である
。
【０２９６】
　一実施形態において、ポリマゲルは５００オングストローム以下の部分細孔体積の細孔
を含み、これが総細孔体積に占める割合は少なくとも２５％、少なくとも５０％、少なく
とも７５％、少なくとも９０％、または少なくとも９９％である。別の実施形態において
、ポリマゲルは２０ｎｍ以下の部分細孔体積の細孔を含み、これが総細孔体積に占める割
合は少なくとも５０％、少なくとも７５％、少なくとも９０％、または少なくとも９９％
である。
【０２９７】
　一部の実施形態において、相対圧力０．０５のときのポリマゲルの単位質量当たり窒素
吸着量は、相対圧力が最大０．９９のときの総窒素吸着量の少なくとも１０％、または相
対圧力が最大０．９９のときの総窒素吸着量の少なくとも２０％である。別の実施形態に
おいて、相対圧力０．０５のときのポリマゲルの単位質量当たり窒素吸着量は、相対圧力
が最大０．９９のときの総窒素吸着量の１０％から５０％の範囲、または相対圧力が最大
０．９９のときの総窒素吸着量の２０％から６０％の範囲、または相対圧力が最大０．９
９のときの総窒素吸着量の２０％から３０％の範囲である。
【０２９８】
　一実施形態において、ポリマゲルは１００ｎｍ以下の部分細孔表面積の細孔を含み、こ
れが総細孔表面積に占める割合は少なくとも５０％、少なくとも７５％、少なくとも９０
％、または少なくとも９９％である。別の実施形態において、ポリマゲルは２０ｎｍ以下
の部分細孔表面積の細孔を含み、これが総細孔表面積に占める割合は少なくとも５０％、
少なくとも７５％、少なくとも９０％、または少なくとも９９％である。
【０２９９】
　上記にて詳述のとおり、開示される炭素材料の調製方法は、ポリマゲルの熱分解を含み
得る。一部の実施形態において、熱分解ポリマゲルの比表面積は約１００から約１２００
ｍ２／ｇの範囲である。他の実施形態において、熱分解ポリマゲルの比表面積は約５００
から約８００ｍ２／ｇの範囲である。他の実施形態において、熱分解ポリマゲルの比表面
積は約５００から約７００ｍ２／ｇの範囲である。
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【０３００】
　他の実施形態において、熱分解ポリマゲルは約０．１から約１．０ｇ／ｃｃの範囲のタ
ップ密度を有する。他の実施形態において、熱分解ポリマゲルは約０．３から約０．６ｇ
／ｃｃの範囲のタップ密度を有する。他の実施形態において、熱分解ポリマゲルは約０．
３から約０．５ｇ／ｃｃの範囲のタップ密度を有する。
【０３０１】
　一部の実施形態において、ポリマゲルは約４μｍから約１０ｍｍの範囲の平均粒子直径
を示す。他の実施形態において、平均粒子直径の範囲は約１μｍから約４ｍｍである。他
の実施形態において、平均粒子直径の範囲は約１０μｍから約１ｍｍである。さらに他の
実施形態において、平均粒子直径の範囲は約２０μｍから約５００μｍである。さらに他
の実施形態において、平均粒子直径の範囲は約５００μｍから約４ｍｍである。さらに他
の実施形態において、平均粒子直径の範囲は約２μｍから約３００μｍである。他の実施
形態において、平均粒子直径の範囲は約１００μｍから約１０μｍである。一部の実施形
態において、平均粒子直径は約０．９ｍｍ、約０．８ｍｍ、または約０．５ｍｍである。
他の実施形態において、平均粒子直径は約１００μｍ、約５０μｍ、または約１０μｍで
ある。
【０３０２】
　さらに他の実施形態において、ポリマゲルは単分散または単分散に近い粒子サイズ分布
を含む。例えば、一部の実施形態において、ポリマゲルは、（Ｄｖ，９０－Ｄｖ，１０）
／Ｄｖ，５０が３未満となるような粒子サイズ分布を有し、式中、Ｄｖ，１０、Ｄｖ，５
０およびＤｖ，９０はそれぞれ、体積別の粒子サイズ分布における１０％、５０％および
９０％での粒子サイズを指す。さらなる実施形態において、（Ｄｖ，９０－Ｄｖ，１０）
／Ｄｖ，５０は２未満、さらには１未満である。さらに他の実施形態において、（Ｄｖ，
９０－Ｄｖ，１０）／Ｄｖ，５０は１０００未満、１００未満、１０未満、５未満、３未
満、２未満、１．５未満、さらには１未満である。
【０３０３】
　さらに他の実施形態において、ポリマゲル粒子は実質的に球形の幾何形状を有する。係
る幾何形状は、一部の実施形態において、下記にて詳述するとおり、結果的な炭素粒子の
球形幾何形状に寄与する。一部の実施形態において、ポリマゲルは複数のポリマゲル粒子
を含み、この場合、ポリマゲル粒子の９０％超が球形幾何形状を有する。例えば、一部の
実施形態において、ポリマゲル粒子の９５％超が球形幾何形状を有する。
【０３０４】
　ポリマゲルは電気化学改変剤を含み得ることから、ゲルの元素含有量は変動し得る。一
部の実施形態において、ポリマゲルは約１００ｐｐｍ超の電気化学改変剤を含む。特定の
実施形態において、電気化学改変剤は窒素、鉄、すず、ケイ素、ニッケル、アルミニウム
およびマンガンから選択される。一部の実施形態において、電気化学改変剤はケイ素であ
り、また他の実施形態における電気化学改変剤は窒素である。
【０３０５】
　ポリマゲル中の電気化学改変剤の量は、最終の炭素材料について望ましい水準に合わせ
て制御される。相応に、一部の実施形態において、ポリマゲルは少なくとも０．１０％、
少なくとも０．２５％、少なくとも０．５０％、少なくとも１．０％、少なくとも５．０
％、少なくとも１０％、少なくとも２５％、少なくとも５０％、少なくとも７５％、少な
くとも９０％、少なくとも９５％、少なくとも９９％、または少なくとも９９．５％の電
気化学改変剤を含む。例えば、一部の実施形態において、ポリマゲルは０．５％から９９
．５％の範囲の炭素と、０．５％から９９．５％の範囲の電気化学改変剤を含む。電気化
学改変剤のパーセントは重量パーセント（ｗｔ％）を基準に計算される。
【０３０６】
［Ｃ．炭素材料の特性］
　本開示の１つの実施形態は、本明細書に開示されたいずれかの方法により調製された炭
素材料を提供する。本炭素材料の細孔径分布は、他の既知の炭素材料を含むデバイスと比
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較すると、本炭素材料を含む電気機器の優れた性能に寄与できる。例えば、いくつかの実
施形態では、本炭素材料は、ミクロ細孔およびメソ細孔の両方の最適化ブレンドからなり
、熱分解および／または活性化されると低い表面機能性を含むこともできる。他の実施形
態では、本炭素材料は、プロトン励起Ｘ線分光法によって測定される、合計５００ｐｐｍ
未満の原子番号１１から９２までのすべての元素を含む。高純度かつ最適化ミクロ細孔お
よび／又はメソ細孔分布により、本炭素材料は電気貯蔵および配分機器（ｅｌｅｃｔｒｉ
ｃａｌ　ｓｔｏｒａｇｅ　ａｎｄ　ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ　ｄｅｖｉｃｅｓ）、例え
ば、ウルトラキャパシタで用いるのに申し分のないものとなる。
【０３０７】
　理論に束縛されるのを望まないが、本開示の炭素材料の最適化細孔径分布ならびに高純
度が本開示のエマルジョン／懸濁液重合法に、少なくとも一部、寄与し得ると出願人は考
えている。本開示の炭素原料の特性ならびにその調製方法を下記で詳細に論ずる。
【０３０８】
　理論に束縛されるのを望まないが、細孔構造に加えて、本炭素材料の純度プロファイル
、表面積および他の特性はその調製法の機能であり、調製パラメータの変化は異なる特性
を有する炭素材料をもたらすことがある。したがって、いくつかの実施形態では、本炭素
材料は熱分解し、乾燥したポリマゲル、例えば、熱分解ポリマクリオゲル、熱分解ポリマ
キセロゲルまたは熱分解ポリマエアロゲルである。他の実施形態では、本炭素材料は熱分
解し、活性化される（例えば、合成活性化炭素材料）。例えば、さらなる実施形態では、
本炭素材料は、活性化乾燥ポリマゲル、活性化ポリマクリオゲル、活性化ポリマキセロゲ
ルまたは活性ポリマエアロゲルである。
【０３０９】
　上述のように、活性炭粒子は、広くエネルギ貯蔵材料（ｅｎｅｒｇｙ　ｓｔｏｒａｇｅ
　ｍａｔｅｒｉａｌ）として使用される。この点において、非常に重要な特性は、高い周
波数応答をもたらす低いイオン抵抗を有する電極で可能な高い出力密度（ｐｏｗｅｒ　ｄ
ｅｎｓｉｔｙ）である。例えば、サイクル性能に対応する能力を持つデバイスが制約であ
る状況では、低いイオン抵抗を達成することが重要である。本開示の方法は、電極処方の
最適化および電気エネルギ貯蔵および配分機器（ｅｌｅｃｔｒｉｃａｌ　ｅｎｅｒｇｙ　
ｓｔｏｒａｇｅ　ａｎｄ　ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ　ｄｅｖｉｃｅｓ）の電力性能の最
大化の方法の問題を解決する炭素材料を調製するのに有益である。本炭素材料を含むデバ
イスは、長期安定性、高速応答時間および高パルス電力性能を示す。
【０３１０】
　いくつかの実施形態では、本開示の方法は、ミクロ細孔またはメソ細孔のどちらかまた
は両方に存在する総細孔体積の割合（パーセント）に関して通常記載される、ミクロ細孔
および／またはメソ細孔構造を含む炭素材料を生産する。したがって、いくつかの実施形
態では、炭素材料の細孔構造は、約２０％、約２３％、約２５％、約２７％、約３０％、
約３３％、約３５％または約３７％の低いミクロ細孔から約４５％、約４７％、約５０％
、約５３％、約５５％、約６０％、約６５％、約７０％、約７５％、約８０％、約８５％
または約９０％の高いミクロ細孔を含む。他の実施形態では、炭素材料の細孔構造は、３
０％から７０％のミクロ細孔を含むことができる。他の実施形態では、炭素材料の細孔構
造は、４０％から６０％のミクロ細孔を含むことができる。他の実施形態では、炭素材料
の細孔構造は、４０％から５０％のミクロ細孔含むことができる。他の実施形態では、炭
素材料の細孔構造は、４３％から４７％のミクロ細孔、４０％から５０％のミクロ細孔、
４０％から４５％のミクロ細孔、４３％から４７％のミクロ細孔または４２％から４８％
のミクロ細孔を含むことができる。特定の実施形態では、炭素材料の細孔構造は、約４５
％のミクロ細孔を含むことができる。
【０３１１】
　炭素材料のメソ多孔性は、高イオン移動度および低抵抗に寄与し得る。いくつかの実施
形態では、炭素材料の細孔構造は、約２０％、約２３％、約２５％、約２７％、約３０％
、約３３％、約３５％または約３７％の低いメソ細孔から約４５％、約４７％、約５０％
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、約５３％、約５５％、約６０％、約６５％、約７０％、約７５％または約８０％の高い
メソ細孔を含むことができる。他の実施形態では、炭素材料の細孔構造は、３０％から７
０％のメソ細孔を含むことができる。他の実施形態では、炭素材料の細孔構造は、４０％
から６０％のメソ細孔を含むことができる。他の実施形態では、炭素材料の細孔構造は、
５０％から６０％のメソ細孔を含むことができる。他の実施形態では、炭素材料の細孔構
造は、５３％から５７％のメソ細孔、５０％から６０％のメソ細孔、５１％から５９％の
メソ細孔、５２％から５８％のメソ細孔または５４％から５６％のメソ細孔を含むことが
できる。他の実施形態では、炭素材料の細孔構造は、約５５％のメソ細孔を含むことがで
きる。
【０３１２】
　炭素材料中のミクロ細孔およびメソ細孔の最適化ブレンドは、その強化された電気化学
的性能に寄与することができる。したがって、いくつかの実施形態では、炭素材料の細孔
構造は、約２０％、約２３％、約２５％、約２７％、約３０％、約３３％、約３５％また
は約３７％の低いミクロ細孔から約４５％、約４７％、約５０％、約５３％、約５５％、
約６０％、約６５％、約７０％、約７５％または約８０％の高いミクロ細孔、および２０
％、約２３％、約２５％、約２７％、約３０％、約３３％、約３５％または約３７％の低
いメソ細孔から約４５％、約４７％、約５０％、約５３％、約５５％、約６０％、約６５
％、約７０％、約７５％または約８０％の高いメソ細孔を含む。他の実施形態では、炭素
材料の細孔構造は、３０％から７０％のミクロ細孔および３０％から７０％のメソ細孔を
含む。他の実施形態では、炭素材料の細孔構造は、４０％から６０％のミクロ細孔および
４０％から６０％のメソ細孔を含む。他の実施形態では、炭素材料の細孔構造は、４０％
から５０％のミクロ細孔および５０％から６０％のメソ細孔を含む。他の実施形態では、
炭素材料の細孔構造は、４３％から４７％のミクロ細孔および５３％から５７％のメソ細
孔を含む。他の実施形態では、炭素材料の細孔構造は、約４５％のミクロ細孔および約５
５％のメソ細孔を含む。
【０３１３】
　他の変形において、炭素材料は２０ｎｍより大きい細孔の実質的な体積を有していない
。例えば、特定の実施形態では、炭素材料は、２０ｎｍより大きい細孔中の総細孔体積の
２５％未満、２０％未満、１５％未満、１０％未満、５％未満、２．５％未満またはさら
に１％未満を含む。
【０３１４】
　炭素材料の多孔性は、その強化された電気化学的性能に寄与する。したがって、１つの
実施形態では、炭素材料は、少なくとも１．８ｃｃ／ｇ、少なくとも１．２、少なくとも
０．６、少なくとも０．３０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも０．２
０ｃｃ／ｇまたは少なくとも０．１５ｃｃ／ｇの２０オングストローム未満の細孔中に存
在する細孔体積を含む。他の実施形態では、炭素材料は、少なくとも７ｃｃ／ｇ、少なく
とも５ｃｃ／ｇ、少なくとも４．００ｃｃ／ｇ、少なくとも３．７５ｃｃ／ｇ、少なくと
も３．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも３．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．００ｃｃ／ｇ、少な
くとも２．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも２．２５ｃｃ／ｇ、
少なくとも２．００ｃｃ／ｇ、少なくとも１．９０ｃｃ／ｇ、１．８０ｃｃ／ｇ、１．７
０ｃｃ／ｇ、１．６０ｃｃ／ｇ、１．５０ｃｃ／ｇ、１．４０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．
３０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．２０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．１０ｃｃ／ｇ、少なくとも
１．００ｃｃ／ｇ、少なくとも０．８５ｃｃ／ｇ、少なくとも０．８０ｃｃ／ｇ、少なく
とも０．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも０．７０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．６５ｃｃ／ｇ、少
なくとも０．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．４ｃｃ／ｇ、少なくとも０．２ｃｃ／ｇまた
は少なくとも０．１ｃｃ／ｇの２０オングストロームより大きい細孔中に存在する細孔体
積を含む。
【０３１５】
　他の実施形態では、炭素材料は、２０オングストロームから５００オングストロームの
範囲の細孔について、少なくとも７．００ｃｃ／ｇ、少なくとも５．００ｃｃ／ｇ、少な
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くとも４．００ｃｃ／ｇ、少なくとも３．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．５０ｃｃ／ｇ、
少なくとも３．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．００ｃｃ／ｇ、少なくとも２．７５ｃｃ／
ｇ、少なくとも２．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも２．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．００ｃ
ｃ／ｇ、少なくとも１．９０ｃｃ／ｇ、１．８０ｃｃ／ｇ、１．７０ｃｃ／ｇ、１．６０
ｃｃ／ｇ、１．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．４０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．３０ｃｃ／
ｇ、少なくとも１．２０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．８ｃｃ／
ｇ、少なくとも０．６ｃｃ／ｇ、少なくとも０．４ｃｃ／ｇ、少なくとも０．２ｃｃ／ｇ
または少なくとも０．１ｃｃ／ｇの細孔体積を含む。
【０３１６】
　他の実施形態では、炭素材料は、２０オングストロームから３００オングストロームの
範囲の細孔について、少なくとも７．００ｃｃ／ｇ、少なくとも５．００ｃｃ／ｇ、４．
００ｃｃ／ｇ、少なくとも３．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも
３．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．００ｃｃ／ｇ、少なくとも２．７５ｃｃ／ｇ、少なく
とも２．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも２．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．００ｃｃ／ｇ、少
なくとも１．９０ｃｃ／ｇ、１．８０ｃｃ／ｇ、１．７０ｃｃ／ｇ、１．６０ｃｃ／ｇ、
１．５０ｃｃ／ｇ、１．４０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．３０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．２
０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．１０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．００ｃｃ／ｇ、少なくとも０
．８５ｃｃ／ｇ、少なくとも０．８０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．７５ｃｃ／ｇ、少なくと
も０．７０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．６５ｃｃ／ｇ、少なくとも０．５０ｃｃ／ｇ、少な
くとも１．４０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．３０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．２０ｃｃ／ｇ、
少なくとも１．０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．８０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．６ｃｃ／ｇ、
少なくとも０．４ｃｃ／ｇ、少なくとも０．２ｃｃ／ｇまたは少なくとも０．１ｃｃ／ｇ
の細孔体積を含む。
【０３１７】
　他の実施形態では、炭素材料は、２０オングストロームから１０００オングストローム
の範囲の細孔について、少なくとも７ｃｃ／ｇ、少なくとも５ｃｃ／ｇ、少なくとも４．
００ｃｃ／ｇ、少なくとも３．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも
３．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．００ｃｃ／ｇ、少なくとも２．７５ｃｃ／ｇ、少なく
とも２．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも２．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．００ｃｃ／ｇ、少
なくとも１．９０ｃｃ／ｇ、１．８０ｃｃ／ｇ、１．７０ｃｃ／ｇ、１．６０ｃｃ／ｇ、
１．５０ｃｃ／ｇ、１．４０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．３０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．２
０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．８ｃｃ／ｇ、少なくとも０．６
ｃｃ／ｇ、少なくとも０．４ｃｃ／ｇ、少なくとも０．２ｃｃ／ｇ、少なくとも０．１ｃ
ｃ／ｇの細孔体積を含む。
【０３１８】
　他の実施形態では、炭素材料は、２０オングストロームから２０００オングストローム
の範囲の細孔について、少なくとも７ｃｃ／ｇ、少なくとも５ｃｃ／ｇ、少なくとも４．
００ｃｃ／ｇ、少なくとも３．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも
３．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．００ｃｃ／ｇ、少なくとも２．７５ｃｃ／ｇ、少なく
とも２．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも２．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．００ｃｃ／ｇ、少
なくとも１．９０ｃｃ／ｇ、１．８０ｃｃ／ｇ、１．７０ｃｃ／ｇ、１．６０ｃｃ／ｇ、
１．５０ｃｃ／ｇ、１．４０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．３０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．２
０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．８ｃｃ／ｇ、少なくとも０．６
ｃｃ／ｇ、少なくとも０．４ｃｃ／ｇ、少なくとも０．２ｃｃ／ｇ、少なくとも０．１ｃ
ｃ／ｇの細孔体積を含む。
【０３１９】
　他の実施形態では、炭素材料は、２０オングストロームから５０００オングストローム
の範囲の細孔について、少なくとも７ｃｃ／ｇ、少なくとも５ｃｃ／ｇ、少なくとも４．
００ｃｃ／ｇ、少なくとも３．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも
３．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．００ｃｃ／ｇ、少なくとも２．７５ｃｃ／ｇ、少なく
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とも２．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも２．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．００ｃｃ／ｇ、少
なくとも１．９０ｃｃ／ｇ、１．８０ｃｃ／ｇ、１．７０ｃｃ／ｇ、１．６０ｃｃ／ｇ、
１．５０ｃｃ／ｇ、１．４０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．３０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．２
０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．８ｃｃ／ｇ、少なくとも０．６
ｃｃ／ｇ、少なくとも０．４ｃｃ／ｇ、少なくとも０．２ｃｃ／ｇ、少なくとも０．１ｃ
ｃ／ｇの細孔体積を含む。
【０３２０】
　他の実施形態では、炭素材料は、２０オングストロームから１ミクロンの範囲の細孔に
ついて、少なくとも７ｃｃ／ｇ、少なくとも５ｃｃ／ｇ、少なくとも４．００ｃｃ／ｇ、
少なくとも３．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも３．２５ｃｃ／
ｇ、少なくとも３．００ｃｃ／ｇ、少なくとも２．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．５０ｃ
ｃ／ｇ、少なくとも２．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．００ｃｃ／ｇ、少なくとも１．９
０ｃｃ／ｇ、１．８０ｃｃ／ｇ、１．７０ｃｃ／ｇ、１．６０ｃｃ／ｇ、１．５０ｃｃ／
ｇ、１．４０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．３０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．２０ｃｃ／ｇ、少
なくとも１．０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．８ｃｃ／ｇ、少なくとも０．６ｃｃ／ｇ、少な
くとも０．４ｃｃ／ｇ、少なくとも０．２ｃｃ／ｇ、少なくとも０．１ｃｃ／ｇの細孔体
積を含む。
【０３２１】
　他の実施形態では、炭素材料は、２０オングストロームから２ミクロンの範囲の細孔に
ついて、少なくとも７ｃｃ／ｇ、少なくとも５ｃｃ／ｇ、少なくとも４．００ｃｃ／ｇ、
少なくとも３．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも３．２５ｃｃ／
ｇ、少なくとも３．００ｃｃ／ｇ、少なくとも２．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．５０ｃ
ｃ／ｇ、少なくとも２．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．００ｃｃ／ｇ、少なくとも１．９
０ｃｃ／ｇ、１．８０ｃｃ／ｇ、１．７０ｃｃ／ｇ、１．６０ｃｃ／ｇ、１．５０ｃｃ／
ｇ、１．４０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．３０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．２０ｃｃ／ｇ、少
なくとも１．０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．８ｃｃ／ｇ、少なくとも０．６ｃｃ／ｇ、少な
くとも０．４ｃｃ／ｇ、少なくとも０．２ｃｃ／ｇ、少なくとも０．１ｃｃ／ｇの細孔体
積を含む。
【０３２２】
　他の実施形態では、炭素材料は、２０オングストロームから３ミクロンの範囲の細孔に
ついて、少なくとも７ｃｃ／ｇ、少なくとも５ｃｃ／ｇ、少なくとも４．００ｃｃ／ｇ、
少なくとも３．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも３．２５ｃｃ／
ｇ、少なくとも３．００ｃｃ／ｇ、少なくとも２．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．５０ｃ
ｃ／ｇ、少なくとも２．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．００ｃｃ／ｇ、少なくとも１．９
０ｃｃ／ｇ、１．８０ｃｃ／ｇ、１．７０ｃｃ／ｇ、１．６０ｃｃ／ｇ、１．５０ｃｃ／
ｇ、１．４０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．３０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．２０ｃｃ／ｇ、少
なくとも１．０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．８ｃｃ／ｇ、少なくとも０．６ｃｃ／ｇ、少な
くとも０．４ｃｃ／ｇ、少なくとも０．２ｃｃ／ｇ、少なくとも０．１ｃｃ／ｇの細孔体
積を含む。
【０３２３】
　他の実施形態では、炭素材料は、２０オングストロームから４ミクロンの範囲の細孔に
ついて、少なくとも７ｃｃ／ｇ、少なくとも５ｃｃ／ｇ、少なくとも４．００ｃｃ／ｇ、
少なくとも３．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも３．２５ｃｃ／
ｇ、少なくとも３．００ｃｃ／ｇ、少なくとも２．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．５０ｃ
ｃ／ｇ、少なくとも２．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．００ｃｃ／ｇ、少なくとも１．９
０ｃｃ／ｇ、１．８０ｃｃ／ｇ、１．７０ｃｃ／ｇ、１．６０ｃｃ／ｇ、１．５０ｃｃ／
ｇ、１．４０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．３０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．２０ｃｃ／ｇ、少
なくとも１．０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．８ｃｃ／ｇ、少なくとも０．６ｃｃ／ｇ、少な
くとも０．４ｃｃ／ｇ、少なくとも０．２ｃｃ／ｇ、少なくとも０．１ｃｃ／ｇの細孔体
積を含む。
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【０３２４】
　他の実施形態では、炭素材料は、２０オングストロームから５ミクロンの範囲の細孔に
ついて、少なくとも７ｃｃ／ｇ、少なくとも５ｃｃ／ｇ、少なくとも４．００ｃｃ／ｇ、
少なくとも３．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも３．２５ｃｃ／
ｇ、少なくとも３．００ｃｃ／ｇ、少なくとも２．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．５０ｃ
ｃ／ｇ、少なくとも２．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．００ｃｃ／ｇ、少なくとも１．９
０ｃｃ／ｇ、１．８０ｃｃ／ｇ、１．７０ｃｃ／ｇ、１．６０ｃｃ／ｇ、１．５０ｃｃ／
ｇ、１．４０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．３０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．２０ｃｃ／ｇ、少
なくとも１．０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．８ｃｃ／ｇ、少なくとも０．６ｃｃ／ｇ、少な
くとも０．４ｃｃ／ｇ、少なくとも０．２ｃｃ／ｇ、少なくとも０．１ｃｃ／ｇの細孔体
積を含む。
【０３２５】
　さらに他の実施形態では、炭素材料は、少なくとも４．００ｃｃ／ｇ、少なくとも３．
７５ｃｃ／ｇ、少なくとも３．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも３．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも
３．００ｃｃ／ｇ、少なくとも２．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．５０ｃｃ／ｇ、少なく
とも２．２５ｃｃ／ｇ、少なくとも２．００ｃｃ／ｇ、少なくとも１．９０ｃｃ／ｇ、１
．８０ｃｃ／ｇ、１．７０ｃｃ／ｇ、１．６０ｃｃ／ｇ、１．５０ｃｃ／ｇ、１．４０ｃ
ｃ／ｇ、少なくとも１．３０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．２０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．１
０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．００ｃｃ／ｇ、少なくとも０．８５ｃｃ／ｇ、少なくとも０
．８０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも０．７０ｃｃ／ｇ、少なくと
も０．６５ｃｃ／ｇ、少なくとも０．６０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．５５ｃｃ／ｇ、少な
くとも０．５０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．４５ｃｃ／ｇ、少なくとも０．４０ｃｃ／ｇ、
少なくとも０．３５ｃｃ／ｇ、少なくとも０．３０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．２５ｃｃ／
ｇ、少なくとも０．２０ｃｃ／ｇまたは少なくとも０．１０ｃｃ／ｇの総細孔体積を含む
。
【０３２６】
　さらに他の実施形態では、炭素材料は、少なくとも０．２０ｃｃ／ｇの２０オングスト
ローム未満の細孔に存在する細孔体積および少なくとも０．８ｃｃ／ｇの２０～３００オ
ングストロームの細孔に存在する細孔体積を含む。さらに他の実施形態では、炭素材料は
、少なくとも０．５０ｃｃ／ｇの２０オングストローム未満の細孔に存在する細孔体積お
よび少なくとも０．５ｃｃ／ｇの２０～３００オングストロームの細孔に存在する細孔体
積を含む。さらに他の実施形態では、炭素材料は、少なくとも０．６ｃｃ／ｇの２０オン
グストローム未満の細孔に存在する細孔体積および少なくとも２．４ｃｃ／ｇの２０～３
００オングストロームの細孔に存在する細孔体積を含む。さらに他の実施形態では、炭素
材料は、少なくとも１．５ｃｃ／ｇの２０オングストローム未満の細孔に存在する細孔体
積および少なくとも１．５ｃｃ／ｇの２０～３００オングストロームの細孔に存在する細
孔体積を含む。
【０３２７】
　いくつかの実施形態では、炭素材料の細孔は２ｎｍから１０ｎｍの範囲のピーク細孔体
積を含む。他の実施形態では、ピーク細孔体積は、１０ｎｍから２０ｎｍである。さらに
他の実施形態では、ピーク細孔体積は２０ｎｍから３０ｎｍである。さらに他の実施形態
では、ピーク細孔体積は３０ｎｍから４０ｎｍである。さらに他の実施形態では、ピーク
細孔体積は４０ｎｍから５０ｎｍである。他の実施形態では、ピーク細孔体積は５０ｎｍ
から１００ｎｍである。
【０３２８】
　特定の実施形態では、ミクロ細孔領域における低細孔体積を有するメソ多孔性炭素材料
（例えば、６０％未満、５０％未満、４０％未満、３０％未満、２０％未満のミクロ多孔
度）が開示されている方法によって調製される。例えば、メソ多孔性炭素は、熱分解され
ているが活性化されていないポリマゲルであり得る。いくつかの実施形態では、熱分解さ
れたメソ多孔性炭素は、少なくとも４００ｍ２／ｇ、少なくとも５００ｍ２／ｇ、少なく
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とも６００ｍ２／ｇ、少なくとも６７５ｍ２／ｇまたは少なくとも７５０ｍ２／ｇの比表
面積を有する。他の実施形態では、メソ多孔性炭素材料は、少なくとも０．５０ｃｃ／ｇ
、少なくとも０．６０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．７０ｃｃ／ｇ、少なくとも０．８０ｃｃ
／ｇまたは少なくとも０．９０ｃｃ／ｇの総細孔体積を有する。さらに他の実施形態では
、メソ多孔性炭素材料は、少なくとも０．３０ｇ／ｃｃ、少なくとも０．３５ｇ／ｃｃ、
少なくとも０．４０ｇ／ｃｃ、少なくとも０．４５ｇ／ｃｃ、少なくとも０．５０ｇ／ｃ
ｃまたは少なくとも０．５５ｇ／ｃｃのタップ密度を有する。
【０３２９】
　他の実施形態では、炭素材料は、０．１ｃｃ／ｇ以上の総細孔体積を有し、他の実施形
態では、炭素材料は、０．６ｃｃ／ｇ以下の総細孔体積を有する。他の実施形態では、炭
素材料は約０．１ｃｃ／ｇから約０．６ｃｃ／ｇの範囲の総細孔体積を有する。いくつか
の他の実施形態では、炭素材料の総細孔体積は、約０．１ｃｃ／ｇから約０．２ｃｃ／ｇ
の範囲である。いくつかの他の実施形態では、炭素材料の総細孔体積は、約０．２ｃｃ／
ｇから約０．３ｃｃ／ｇの範囲である。いくつかの他の実施形態では、炭素材料の総細孔
体積は、約０．３ｃｃ／ｇから約０．４ｃｃ／ｇの範囲である。いくつかの他の実施形態
では、炭素材料の総細孔体積は、約０．４ｃｃ／ｇから約０．５ｃｃ／ｇの範囲である。
いくつかの他の実施形態では、炭素材料の総細孔体積は、約０．５ｃｃ／ｇから約０．６
ｃｃ／ｇの範囲である。
【０３３０】
　炭素材料は、低い合計ＰＩＸＥ不純物を含む。したがって、いくつかの実施形態では、
炭素材料中のすべての他のＰＩＸＥ元素の合計ＰＩＸＥ不純物含有量（プロトン励起Ｘ線
分光法によって測定した場合）は１０００ｐｐｍ未満である。他の実施形態では、炭素材
料中のすべての他のＰＩＸＥ元素の合計ＰＩＸＥ不純物含有量は、８００ｐｐｍ未満、５
００ｐｐｍ未満、３００ｐｐｍ未満、２００ｐｐｍ未満、１５０ｐｐｍ未満、１００ｐｐ
ｍ未満、５０ｐｐｍ未満、２５ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満または１ｐｐ
ｍ未満である。前述のさらなる実施形態では、炭素材料は、熱分解乾燥ポリマゲル、熱分
解ポリマクリオゲル、熱分解ポリマキセロゲル、熱分解ポリマエアロゲル、活性化乾燥ポ
リマゲル、活性化ポリマクリオゲル、活性化ポリマキセロゲルまたは活性化ポリマエアロ
ゲルである。
【０３３１】
　望ましくないＰＩＸＥ不純物の低い含有量に加えて、本開示の炭素材料は、高い総炭素
含有量を有する可能性がある。炭素に加えて、炭素材料は、酸素、水素、窒素および電気
化学改変剤を含むことができる。いくつかの実施形態では、本材料は、重量／重量ベース
で、少なくとも７５％の炭素、８０％の炭素、８５％の炭素、少なくとも９０％の炭素、
少なくとも９５％の炭素、少なくとも９６％の炭素、少なくとも９７％の炭素、少なくと
も９８％の炭素または少なくとも９９％の炭素を含む。いくつかの他の実施形態では、炭
素材料は、重量／重量ベースで、１０％未満の酸素、５％未満の酸素、３．０％未満の酸
素、２．５％未満の酸素、１％未満の酸素または０．５％未満の酸素を含む。他の実施形
態では、炭素材料は、重量／重量ベースで、１０％未満の水素、５％未満の水素、２．５
％未満の水素、１％未満の水素、０．５％未満の水素または０．１％未満の水素を含む。
他の実施形態では、炭素材料は、重量／重量ベースで、５％未満の窒素、２．５％未満の
窒素、１％未満の窒素、０．５％未満の窒素、０．２５％未満の窒素または０．０１％未
満の窒素を含む。本開示の炭素材料の酸素、水素および窒素の含有量は、燃焼分析により
測定できる。燃焼分析により、元素組成を測定するための技術は、当該技術分野で周知で
ある。
【０３３２】
　他の実施形態では、炭素含有量は、ＣＨＮＯ分析によって測定すると、９８重量％を超
える。別の実施形態では、炭素含有量は全質量の５０から９８重量％の範囲である。さら
に他の実施形態では、炭素含有量は全質量の９０重量％から９８重量％の範囲である。さ
らに他の実施形態では、炭素含有量は全質量の８０重量％から９０重量％の範囲である。
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さらに他の実施形態では、炭素含有量は全質量の７０重量％から８０重量％の範囲である
。さらに他の実施形態では、炭素含有量が全質量の６０重量％から７０重量％の範囲であ
る。
【０３３３】
　別の実施形態では、窒素含有量は、ＣＨＮＯ分析によって測定すると、０から３０重量
％の範囲である。別の実施形態では、窒素含有量は全質量の１重量％から１０重量％の範
囲である。さらに他の実施形態では、窒素含有量は全質量の１０重量％から２０重量％の
範囲である。さらに他の実施形態では、窒素含有量は全質量の２０重量％から３０重量％
の範囲である。別の実施形態では、窒素含有量は３０重量％を超える。
【０３３４】
　炭素および窒素含有量はまた、Ｃ：Ｎの比率として測定することができる。１つの実施
形態では、Ｃ：Ｎ比は１：０．００１から１：１の範囲である。別の実施形態では、Ｃ：
Ｎ比は１：０．００１から１：０．０１の範囲である。さらに別の実施形態では、Ｃ：Ｎ
比は１：０．０１から１：１の範囲である。さらに別の実施形態では、窒素含有量は、炭
素の含有量を超える。
【０３３５】
　炭素材料はまた、電気化学改変剤または（即ち、ドーパント）を含んでもよい。電気化
学改変剤は、炭素材料の電気化学的性能を最適化するように選択することができる。電気
化学改変剤は、上述の重合ステップを開始する前、最中および／または後に加えることが
できる。例えば、電気化学改変剤は、上記の反応混合物、連続相またはポリマ相に添加す
ることができ、または他の任意の方法で重合プロセス内に含めることができる。
【０３３６】
　電気化学改変剤は、炭素材料の細孔構造内および／または表面上に組み込まれるか、ま
たは様々な他の方法で組み込むことができる。例えば、いくつかの実施形態では、炭素材
料は、炭素材料の表面上に電気化学改変剤（例えば、Ａｌ２Ｏ３）のコーティングを含む

。いくつかの実施形態では、炭素材料は、約１００ｐｐｍを超える電気化学改変剤を含む
。特定の実施形態では、電気化学改変剤は、鉄、スズ、ケイ素、ニッケル、アルミニウム
およびマンガンから選択される。いくつかの実施形態では、電気化学改変剤は、ケイ素で
あり、他の実施形態では、電気化学改変剤は、窒素である。
【０３３７】
　特定の実施形態では、電気化学改変剤は、リチウム金属に対して３から０Ｖでリチオ化
する能力を有する元素（例えば、ケイ素、スズ、硫黄）を含む。他の実施形態では、電気
化学改変剤は、リチウム金属に対して３から０Ｖでリチオ化する能力を有する金属酸化物
（例えば、酸化鉄、酸化モリブデン、酸化チタン）を含む。さらに他の実施形態では、電
気化学改変剤は、リチウム金属に対して３から０Ｖでリチオ化しない元素（例えば、アル
ミニウム、マンガン、ニッケル、金属リン酸塩）を含む。さらに他の実施形態では、電気
化学改変剤は、非金属元素（例えば、フッ素、窒素、水素）を含む。さらに他の実施形態
では、電気化学改変剤は、上述の電気化学改変剤のいずれかまたはそれらの任意の組合せ
（例えば、スズ－ケイ素、ニッケル－酸化チタン）を含む。
【０３３８】
　電気化学改変剤は、様々な形態で提供され得る。例えば、いくつかの実施形態では、電
気化学改変剤は、塩を含む。他の実施形態では、電気化学改変剤は、元素形態の１つ以上
の元素、例えば、元素鉄、スズ、ケイ素、ニッケルまたはマンガンを含む。他の実施形態
では、電気化学改変剤は、酸化された形態の１つ以上の元素、例えば、酸化鉄、酸化スズ
、酸化ケイ素、酸化ニッケル、酸化アルミニウムまたは酸化マンガンを含む。
【０３３９】
　他の実施形態では、電気化学改変剤は、鉄を含む。他の実施形態では、電気化学改変剤
は、スズを含む。他の実施形態では、電気化学改変剤は、ケイ素を含む。いくつかの他の
実施形態では、電気化学改変剤は、ニッケルを含む。さらに他の実施形態では、電気化学
改変剤は、アルミニウムを含む。さらに他の実施形態では、電気化学改変剤は、マンガン
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を含む。さらに他の実施形態では、電気化学改変剤はＡｌ２Ｏ３含む。
【０３４０】
　炭素材料の電気化学的特性は、少なくとも部分的に、炭素材料中の電気化学改変剤の量
によって、改変することができる。したがって、いくつかの実施形態では、炭素材料は、
電気化学改変剤の少なくとも０．１０％、少なくとも０．２５％、少なくとも０．５０％
、少なくとも１．０％、少なくとも５．０％、少なくとも１０％、少なくとも２５％、少
なくとも５０％、少なくとも７５％、少なくとも９０％、少なくとも９５％、少なくとも
９９％または少なくとも９９．５％を含む。例えば、いくつかの実施形態では、炭素材料
は、０．５％～９９．５％の炭素および０．５％～９９．５％の電気化学改変剤を含む。
電気化学改変剤のパーセントは重量パーセントベース（重量％）で計算される。いくつか
の他のより具体的な実施形態では、電気化学改変剤は、鉄、スズ、ケイ素、ニッケルおよ
びマンガンから選択される。
【０３４１】
　炭素材料の全灰分量は、いくつかの例では、炭素材料の電気化学的性能に影響を与える
。したがって、いくつかの実施形態では、炭素材料の灰分は、０．１％から０．００１％
の範囲の重量パーセント灰分であり、例えば、いくつかの特定の実施形態では、炭素材料
の灰分は０．１％未満、０．０８％未満、０．０５％未満、０．０３％未満、０．０２５
％未満、０．０１％未満、０．００７５％未満、０．００５％未満または０．００１％未
満である。
【０３４２】
　他の実施形態では、炭素材料は、５００ｐｐｍ未満の全ＰＩＸＥ不純物含有量および０
．０８％未満の灰分を含む。さらなる実施形態では、炭素材料は、３００ｐｐｍ未満の全
ＰＩＸＥ不純物含有量および０．０５％未満の灰分を含む。他のさらなる実施形態では、
炭素材料は、２００ｐｐｍ未満の全ＰＩＸＥ不純物含有量および０．０５％未満の灰分を
含む。他のさらなる実施形態では、炭素材料は、２００ｐｐｍ未満の全ＰＩＸＥ不純物含
有量および０．０２５％未満の灰分を含む。他のさらなる実施形態では、炭素材料は、１
００ｐｐｍ未満の全ＰＩＸＥ不純物含有量および０．０２％未満の灰分を含む。他のさら
なる実施形態では、炭素材料は、５０ｐｐｍ未満の全ＰＩＸＥ不純物含有量および０．０
１％未満の灰分を含む。
【０３４３】
　本開示の炭素材料中に存在する個々のＰＩＸＥ不純物の量は、プロトン励起Ｘ線分光法
によって測定できる。個々のＰＩＸＥ不純物は、本開示の炭素材料の全般的な電気化学的
性能に、様々な方法で寄与することができる。したがって、いくつかの実施形態では、炭
素材料中に存在するナトリウムのレベルが１０００ｐｐｍ未満、５００ｐｐｍ未満、１０
０ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満または１ｐｐｍ未満であり得る。上述の
ように、いくつかの実施形態では、水素、酸素および／または窒素などの他の不純物は、
１０％未満から０．０１％未満の範囲のレベルで存在する可能性がある。
【０３４４】
　いくつかの実施形態では、炭素材料は、プロトン励起Ｘ線分析の検出限界に近いまたは
検出限界以下の望ましくないＰＩＸＥ不純物を含む。例えば、いくつかの実施形態では、
炭素材料は、５０ｐｐｍ未満のナトリウム、１５ｐｐｍ未満のマグネシウム、１０ｐｐｍ
未満のアルミニウム、８ｐｐｍ未満のケイ素、４ｐｐｍ未満のリン、３ｐｐｍ未満の硫黄
、３ｐｐｍ未満の塩素、２ｐｐｍ未満のカリウム、３ｐｐｍ未満のカルシウム、２ｐｐｍ
未満のスカンジウム、１ｐｐｍ未満のチタン、１ｐｐｍ未満のバナジウム、０．５ｐｐｍ
未満のクロム、０．５ｐｐｍ未満のマンガン、０．５ｐｐｍ未満の鉄、０．２５ｐｐｍの
コバルト、０．２５ｐｐｍ未満のニッケル、０．２５ｐｐｍ未満の銅、０．５ｐｐｍ未満
の亜鉛、０．５ｐｐｍ未満のガリウム、０．５ｐｐｍ未満のゲルマニウム、０．５ｐｐｍ
未満のヒ素、０．５ｐｐｍ未満のセレン、１ｐｐｍ未満の臭素、１ｐｐｍ未満のルビジウ
ム、１．５ｐｐｍ未満のストロンチウム、２ｐｐｍ未満のイットリウム、３ｐｐｍ未満の
ジルコニウム、２ｐｐｍ未満のニオブ、４ｐｐｍ未満のモリブデン、４ｐｐｍ未満のテク
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ネチウム、７ｐｐｍ未満のルビジウム、６ｐｐｍ未満のロジウム、６ｐｐｍ未満のパラジ
ウム、９ｐｐｍ未満の銀、６ｐｐｍ未満のカドミウム、６ｐｐｍ未満のインジウム、５ｐ
ｐｍ未満のスズ、６ｐｐｍ未満のアンチモン、６ｐｐｍ未満のテルル、５ｐｐｍ未満のヨ
ウ素、４ｐｐｍ未満のセシウム、４ｐｐｍ未満のバリウム、３ｐｐｍ未満のランタン、３
ｐｐｍ未満のセリウム、２ｐｐｍ未満のプラセオジム、２ｐｐｍ未満のネオジム、１．５
ｐｐｍ未満のプロメチウム、１ｐｐｍ未満のサマリウム、１ｐｐｍ未満のユーロピウム、
１ｐｐｍ未満のガドリニウム、１ｐｐｍ未満のテルビウム、１ｐｐｍ未満のジスプロシウ
ム、１ｐｐｍ未満のホルミウム、１ｐｐｍ未満のエルビウム、１ｐｐｍ未満のツリウム、
１ｐｐｍ未満のイッテルビウム、１ｐｐｍ未満のルテチウム、１ｐｐｍ未満のハフニウム
、１ｐｐｍ未満のタンタル、１ｐｐｍ未満のタングステン、１．５ｐｐｍ未満のレニウム
、１ｐｐｍ未満のオスミウム、１ｐｐｍ未満のイリジウム、１ｐｐｍ未満の白金、１ｐｐ
ｍ未満の銀、１ｐｐｍ未満の水銀、１ｐｐｍ未満のタリウム、１ｐｐｍ未満の鉛、１．５
ｐｐｍ未満のビスマス、２ｐｐｍ未満のトリウムまたは４ｐｐｍ未満のウランを含む。
【０３４５】
　いくつかの特定の実施形態では、炭素材料は、プロトン励起Ｘ線分光法によって測定す
ると、１００ｐｐｍ未満のナトリウム、３００ｐｐｍ未満のケイ素、５０ｐｐｍ未満の硫
黄、１００ｐｐｍ未満のカルシウム、２０ｐｐｍ未満の鉄、１０ｐｐｍ未満のニッケル、
１４０ｐｐｍ未満の銅、５ｐｐｍ未満のクロムおよび５ｐｐｍ未満の亜鉛を含む。他の特
定の実施形態では、炭素材料は、５０ｐｐｍ未満のナトリウム、３０ｐｐｍ未満の硫黄、
１００ｐｐｍ未満のケイ素、５０ｐｐｍ未満のカルシウム、１０ｐｐｍ未満の鉄、５ｐｐ
ｍ未満のニッケル、２０ｐｐｍ未満の銅、２ｐｐｍ未満のクロムおよび２ｐｐｍ未満の亜
鉛を含む。
【０３４６】
　他の特定の実施形態では、炭素材料は、５０ｐｐｍ未満のナトリウム、５０ｐｐｍ未満
のケイ素、３０ｐｐｍ未満の硫黄、１０ｐｐｍ未満のカルシウム、２ｐｐｍ未満の鉄、１
ｐｐｍ未満のニッケル、１ｐｐｍ未満の銅、１ｐｐｍ未満のクロムおよび１ｐｐｍ未満の
亜鉛を含む。
【０３４７】
　いくつかの他の特定の実施形態では、炭素材料は、１００ｐｐｍ未満のナトリウム、５
０ｐｐｍ未満のマグネシウム、５０ｐｐｍ未満のアルミニウム、１０ｐｐｍ未満の硫黄、
１０ｐｐｍ未満の塩素、１０ｐｐｍ未満のカリウム、１ｐｐｍ未満のクロムおよび１ｐｐ
ｍ未満のマンガンを含む。
【０３４８】
　本開示の炭素材料はまた、高い表面積を有することがある。理論に束縛されることを望
まないが、高い表面積は、少なくとも部分的に、その優れた電気化学的性能に寄与し得る
と考えられている。したがって、いくつかの実施形態では、炭素材料は、少なくとも１０
０ｍ２／ｇ、少なくとも３００ｍ２／ｇ、少なくとも５００ｍ２／ｇ、少なくとも１００
０ｍ２／ｇ、少なくとも１５００ｍ２／ｇ、少なくとも２０００ｍ２／ｇ、少なくとも２
４００ｍ２／ｇ、少なくとも２５００ｍ２／ｇ、少なくとも２７５０ｍ２／ｇまたは少な
くとも３０００ｍ２／ｇのＢＥＴ比表面積を有する。他の実施形態では、ＢＥＴ比表面積
は約１００ｍ２／ｇから約３０００ｍ２／ｇの範囲であり、例えば、約５００ｍ２／ｇか
ら約１０００ｍ２／ｇ、約１０００ｍ２／ｇから約１５００ｍ２／ｇ、約１５００ｍ２／
ｇから約２０００ｍ２／ｇ、約２０００ｍ２／ｇから約２５００ｍ２／ｇまたは約２５０
０ｍ２／ｇから約３０００ｍ２／ｇである。例えば、前述のいくつかの実施形態では、炭
素材料は活性化されている。
【０３４９】
　いくつかの特定の実施形態では、表面積は、約５０ｍ２／ｇから約１２００ｍ２／ｇ、
例えば、約５０ｍ２／ｇから約４００ｍ２／ｇの範囲である。他の特定の実施形態では、
表面積は、約２００ｍ２／ｇから約３００ｍ２／ｇの範囲であり、例えば、表面積は約２
５０ｍ２／ｇであることもある。
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【０３５０】
　別の実施形態では、炭素材料は、０．１～１．０ｇ／ｃｃ、０．２～０．８ｇ／ｃｃま
で、０．３～０．５ｇ／ｃｃまたは０．４～０．５ｇ／ｃｃのタップ密度を有する。別の
実施形態では、炭素材料は、少なくとも０．１ｃｃ／ｇ、少なくとも０．２ｃｃ／ｇ、少
なくとも０．３ｃｃ／ｇ、少なくとも０．４ｃｃ／ｇ、少なくとも０．５ｃｃ／ｇ、少な
くとも０．７ｃｃ／ｇ、少なくとも０．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも０．９ｃｃ／ｇ、少な
くとも１．０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．１ｃｃ／ｇ、少なくとも１．２ｃｃ／ｇ、少なく
とも１．３ｃｃ／ｇ、少なくとも１．４ｃｃ／ｇ、少なくとも１．５ｃｃ／ｇまたは少な
くとも１．６ｃｃ／ｇの総細孔体積を有する。
【０３５１】
　本開示の炭素材料の細孔径分布は、炭素材料の電気化学的性能に影響を及ぼし得る１つ
のパラメータである。例えば、炭素材料は、イオン拡散距離を減少させ、かつ、イオン輸
送を増強し、出力を最大化するのに有用であり得る短い有効長（すなわち、ＴＥＭによっ
て測定して、１０ｎｍ未満、５未満または３ｎｍ未満）を有するメソ細孔を含むことがで
きる。したがって、１つの実施形態では、炭素材料は、総細孔体積の少なくとも５０％、
総細孔体積の少なくとも７５％、総細孔体積の少なくとも９０％または総細孔体積の少な
くとも９９％を有する１００ｎｍ以下の細孔のわずかな細孔体積を有する。他の実施形態
では、炭素材料は、総細孔体積の少なくとも５０％、総細孔体積の少なくとも７５％、総
細孔体積の少なくとも９０％または総細孔体積の少なくとも９９％を有する２０ｎｍ以下
の細孔のわずかな細孔体積を有する。
【０３５２】
　別の実施形態では、炭素材料は、総細孔表面積の少なくとも４０％、総細孔表面積の少
なくとも５０％、総細孔表面積の少なくとも７０％または総細孔表面積の少なくとも８０
％を有する２０～３００オングストロームの細孔のわずかな細孔表面積を有する。別の実
施形態では、炭素材料は、総細孔表面積の少なくとも２０％、総細孔表面積の少なくとも
３０％、総細孔表面積の少なくとも４０％または総細孔表面積の少なくとも５０％を有す
る２０ｎｍ以下の細孔のわずかな細孔表面積を有する。
【０３５３】
　別の実施形態では、炭素材料は、総細孔表面積の少なくとも５０％、総細孔表面積の少
なくとも７５％、総細孔表面積の少なくとも９０％または総細孔表面積の少なくとも９９
％を有する１００ｎｍ以下の細孔のわずかな細孔表面積を有する。別の実施形態では、炭
素材料は、総細孔表面積の少なくとも５０％、総細孔表面積の少なくとも７５％、総細孔
表面積の少なくとも９０％または総細孔表面積の少なくとも９９％を有する２０ｎｍ以下
の細孔のわずかな細孔表面積を有する。
【０３５４】
　別の実施形態では、炭素材料は、１０００オングストローム以下、例えば、１００オン
グストローム以下、例えば、５０オングストローム以下の範囲の細孔を主に含む。あるい
は、炭素材料は、０～２０オングストロームの範囲のミクロ細孔および２０～３００オン
グストロームの範囲のメソ細孔を含む。メソ細孔範囲と比較して、ミクロ細孔範囲の細孔
体積または細孔表面の比は９５：５から５：９５の範囲であり得る。あるいは、メソ細孔
範囲と比較して、ミクロ細孔範囲の細孔体積または細孔表面の比は２０：８０から６０：
４０の範囲であり得る。
【０３５５】
　他の実施形態では、炭素材料は、メソ多孔性であり、単分散メソ細孔を含む。本明細書
で使用されている「単分散」という用語は、細孔径に関して使用される場合には、通常、
スパン（さらに、（Ｄｖ，９０－Ｄｖ，１０）／Ｄｖ，５０と定義され、ここで、Ｄｖ，
１０、Ｄｖ，５０およびＤｖ，９０は体積分布の１０％、５０％および９０％における細
孔径を意味する）が約３以下、通常、約２以下、しばしば約１．５以下である。
【０３５６】
　さらに他の実施形態では、炭素材料は、少なくとも１ｃｃ／ｇ、少なくとも２ｃｃ／ｇ
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、少なくとも３ｃｃ／ｇ、少なくとも４ｃｃ／ｇまたは少なくとも７ｃｃ／ｇの細孔体積
を有する。特定の一実施形態では、炭素材料は、１ｃｃ／ｇから７ｃｃ／ｇの細孔体積を
有する。
【０３５７】
　他の実施形態では、炭素材料は、５０Åから５０００Åの範囲の直径を有する細孔内に
存在する総細孔体積の少なくとも５０％を含む。いくつかの例では、炭素材料は、５０Å
から５００Åの範囲の直径を有する細孔内に存在する総細孔体積の少なくとも５０％を含
む。さらに他の例では、炭素材料は、５００Åから１０００Åの範囲の直径を有する細孔
内に存在する総細孔体積の少なくとも５０％を含む。さらに他の例では、炭素材料は、１
０００Åから５０００Åの範囲の直径を有する細孔内に存在する総細孔体積の少なくとも
５０％を含む。
【０３５８】
　いくつかの実施形態では、炭素材料の平均粒径は、１から１０００ミクロンの範囲であ
る。他の実施形態では、炭素材料の平均粒径は、１から１００ミクロンの範囲である。さ
らに他の実施形態では、炭素材料の平均粒径は１から５０ミクロンの範囲である。さらに
他の実施形態では、炭素材料の平均粒径は５から１５ミクロン、または１から５ミクロン
の範囲である。さらに他の実施形態では、炭素材料の平均粒径は約１０ミクロンである。
さらに他の実施形態では、炭素材料の平均粒径は４ミクロン未満、３ミクロン未満、２ミ
クロン未満、１ミクロン未満である。
【０３５９】
　いくつかの実施形態では、炭素材料は、１ｎｍから１０ｎｍの範囲の平均粒径を示す。
他の実施形態では、平均粒径は１０ｎｍから２０ｎｍの範囲である。さらに他の実施形態
では、平均粒径は２０ｎｍから３０ｎｍの範囲である。さらに他の実施形態では、平均粒
径は３０ｎｍから４０ｎｍの範囲である。さらに他の実施形態では、平均粒径は４０ｎｍ
から５０ｎｍの範囲である。他の実施形態では、平均粒径は５０ｎｍから１００ｎｍの範
囲である。他の実施形態では、平均粒径は約１μｍから約１ｍｍの範囲である。他の実施
形態では、平均粒径は約１００μｍから約１０μｍの範囲である。他の実施形態では、平
均粒径は約１００μｍ、約５０μｍまたは約１０μｍである。
【０３６０】
　いくつかの実施形態では、炭素の平均粒径は、１μｍから１０００μｍの範囲である。
他の実施形態では、炭素の平均粒径は、１μｍから１００μｍの範囲である。さらに他の
実施形態では、炭素の平均粒径は、５μｍから５０μｍの範囲である。さらに他の実施形
態では、炭素の平均粒径は、５μｍから１５μｍの範囲である。さらに他の実施形態では
、炭素の平均粒径は約１０μｍである。
【０３６１】
　いくつかの実施形態では、炭素材料は、１μｍから５μｍの範囲の平均粒径を示す。他
の実施形態では、平均粒径は５μｍから１０μｍの範囲である。さらに他の実施形態では
、平均粒径は１０ｎｍから２０μｍの範囲である。さらに他の実施形態では、平均粒径は
２０ｎｍから３０μｍの範囲である。さらに他の実施形態では、平均粒径は３０μｍから
４０μｍの範囲である。さらに他の実施形態では、平均粒径は４０μｍから５０μｍの範
囲である。他の実施形態では、平均粒径は５０μｍから１００μｍの範囲である。他の実
施形態では、平均粒径は１μｍを下回るサブミクロン範囲である。
【０３６２】
　関連する実施形態では、炭素材料は０．１ｍｍから４ｍｍの範囲の平均粒径を示す。他
の実施形態では、平均粒径は０．５ｍｍから４ｍｍの範囲である。さらに他の実施形態で
は、平均粒径は０．５ｍｍから３ｍｍの範囲である。さらに他の実施形態では、平均粒径
は０．５ｍｍから２ｍｍの範囲である。他の実施形態では、平均粒径は０．５ｍｍから１
ｍｍの範囲である。特定の実施形態では、平均粒径は約０．９ｍｍ、約０．８ｍｍまたは
約０．５ｍｍである。
【０３６３】
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　さらに他の実施形態では、炭素材料は、単分散、またはほぼ単分散の粒径分布を有する
。例えば、いくつかの実施形態では、炭素材料は、（Ｄｖ，９０－Ｄｖ，１０）／Ｄｖ，
５０が３未満であるような粒径分布を有し、ここで、Ｄｖ，１０、Ｄｖ，５０およびＤｖ
，９０は体積粒径分布のそれぞれ１０％、５０％および９０％における粒径である。さら
なる実施形態では、（Ｄｖ，９０－Ｄｖ，１０）／Ｄｖ，５０は、１，０００未満、１０
０未満、１０未満、５未満、３未満、２未満、１．５未満またはさらに１未満である。
【０３６４】
　さらに他の実施形態では、炭素材料は、光学顕微鏡および画像解析によって測定すると
、実質的に球形形状を有するカーボン粒子を含む。例えば、カーボン粒子の９０％超、９
５％超またはさらに９９％超は、球形形状を有することがある。このような形状は、粒子
充填（ｐａｒｔｉｃｌｅ　ｐａｃｋｉｎｇ）（したがって、エネルギ密度）に影響を及ぼ
すことが知られているので、炭素材料を含む種々の電気機器の性能を向上させることがで
きる。いくつかの実施形態では、炭素材料は、複数のカーボン粒子を含み、カーボン粒子
の９０％超は球状形状を有する。例えば、いくつかの実施形態では、カーボン粒子の９５
％超は球状形状を有する。
【０３６５】
　上述のように、本明細書に開示される方法は、最適化された粒径分布を有するポリマゲ
ルおよび／または炭素材料を有利に提供する。いくつかの実施形態では、粒径分布は、個
々のポリマまたはカーボン粒子の増強された充填に寄与する。エネルギ貯蔵粒子（ｅｎｅ
ｒｇｙ　ｓｔｏｒａｇｅ　ｐａｒｔｉｃｌｅ）、例えば、カーボン粒子の増強された充填
は、様々な用途に有益であり得る。例えば、高表面積を有する活性炭材料は、キャパシタ
、特にスーパーキャパシタなどのエネルギ貯蔵デバイスに日常的に使用されている。通常
は、このような高表面積炭素材料は、低い密度を有する傾向があり、したがって、体積基
準で、その静電容量（すなわち、体積静電容量）は比較的低い。実用上は、コンデンサは
、高い重量静電容量と高い体積静電容量の両方を必要とする。サイズに関して制約されて
いるデバイスについては、体積静電容量は、活性炭粒子をより密に充填することによって
、向上させることができる。活性炭材料の従来のミリング（ｍｉｌｌｉｎｇ）により、粒
径の分布および広くランダムな範囲の構造（すなわち、非球形粒子形状）を有する粉末が
得られる。これらの特徴は、密に充填する活性炭粉末の能力を制限し、したがって、それ
によって達成できる体積静電容量を制限する。増強された充填特性を有する炭素材料は、
本明細書およびすべての目的のためにその全体が参照により本明細書に組み込まれる同時
係属中の米国特許出願第１３／２５０，４３０号で記述されている。
【０３６６】
　炭素材料の粒径分布は、それらの電気化学的性能において重要な因子である。いくつか
の実施形態では、本開示の方法に従って調製した炭素材料は、約０．０１μｍから約５０
μｍの範囲の粒径を有する複数のカーボン粒子を含む。他の実施形態では、粒径分布は、
約０．０１μｍから約２０μｍの範囲の粒径を有する。例えば、いくつかの実施形態では
、粒径分布は、約０．０３μｍから約１７μｍまたは約０．０４μｍから約１２μｍの範
囲の粒径を有する。前述の特定の実施形態では、カーボン粒子の少なくとも９０％、少な
くとも９５％または少なくとも９９％は、約０．０１μｍから約５０μｍ、約０．０１μ
ｍから約２０μｍ、約０．０３μｍから約１７μｍまたは約０．０４μｍから約１２μｍ
の範囲の粒径を有する。
【０３６７】
　いくつかの実施形態では、本開示の炭素材料は、約０．１ｇ／ｃｃ～約０．８ｇ／ｃｃ
、例えば約０．２ｇ／ｃｃ～約０．６ｇ／ｃｃのタップ密度を有する。炭素が主にミクロ
細孔を含むいくつかの実施形態では、タップ密度は、約０．３ｇ／ｃｃ～約０．６ｇ／ｃ
ｃまたは約０．４ｇ／ｃｃ～約０．５ｇ／ｃｃの範囲である。炭素がメソ細孔および／ま
たはマクロ細孔を含むいくつかの実施形態では、タップ密度は、約０．１ｇ／ｃｃ～約０
．４ｇ／ｃｃまたは約０．２ｇ／ｃｃ～約０．３ｇ／ｃｃの範囲である。
【０３６８】
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　いくつかの実施形態では、本開示の炭素材料は、少なくとも０．５ｃｃ／ｇ、少なくと
も０．７ｃｃ／ｇ、少なくとも０．７５ｃｃ／ｇ、少なくとも０．９ｃｃ／ｇ、少なくと
も１．０ｃｃ／ｇ、少なくとも１．１ｃｃ／ｇ、少なくとも１．２ｃｃ／ｇ、少なくとも
１．３ｃｃ／ｇ、少なくとも１．４ｃｃ／ｇ、少なくとも１．５ｃｃ／ｇ、少なくとも１
．６ｃｃ／ｇ、少なくとも１．７ｃｃ／ｇ、少なくとも１．８ｃｃ／ｇ、少なくとも１．
９ｃｃ／ｇまたは少なくとも２．０ｃｃ／ｇの総細孔体積を有する。
【０３６９】
［Ｄ．ポリマゲルおよび炭素材料の特性決定］
　最終炭素材料および中間ポリマゲルの構造特性は、当業者には周知の方法である、７７
Ｋでの窒素収着を用いて測定できる。最終炭素材料の最終的な性能および特徴は重要であ
るが、中間生成物（乾燥ポリマゲルおよび熱分解されたが活性化されていないポリマゲル
の両方）も、当業者に周知のように、特に品質管理の観点から、評価できる。Ｍｉｃｒｏ
ｍｅｔｒｉｃｓ　ＡＳＡＰ　２０２０が詳細なミクロ細孔およびメソ細孔の分析を実施す
るのに使用され、これより、いくつかの実施形態では、０．３５ｎｍから５０ｎｍの粒径
分布が明らかになる。このシステムは、１０－７気圧で始まる窒素等温線を作成し、これ
によって、１ｎｍ以下（ｓｕｂ　１ｎｍ）の範囲の高分解能細孔径分布が得られる。報告
書を作成するソフトウェアは、密度関数理論（ＤＦＴ）法を利用して、細孔径分布、表面
積分布、総表面積、総細孔体積および特定細孔径範囲内の細孔体積などの特性を算出する
。
【０３７０】
　炭素材料の不純物含有量は、当業者に周知の様々な分析手法により、測定できる。本開
示の文脈において有用な、具体的な分析方法の１つが、プロトン励起Ｘ線分析法（ＰＩＸ
Ｅ）である。この手法は、１１から９２の範囲の原子番号を有する元素の濃度を低ｐｐｍ
レベルで測定することができる。したがって、１つの実施形態では、炭素材料内に存在す
る不純物の濃度はＰＩＸＥ分析により、測定される。
【０３７１】
［Ｅ．炭素材料を含むデバイス］
　本発明の１つの実施形態は、電極、または本開示の炭素材料を含む、電極を含むデバイ
スである。この点で有用なデバイスは、これらに限定されないが、以下に示す、同時係属
中の米国出願番号、１２／７４８，２１９；１２／８９７，９６９；１２／８２９，２８
２；１３／０４６，５７２；１２／９６５，７０９；１３／３３６，９７５；および６１
／５８５，６１１に記載されているデバイスを含み、これらの各々は本明細書にその全体
が参考により組み込まれる。
【０３７２】
（１．ＥＤＬＣ）
　本開示の炭素材料は、様々な電気エネルギ貯蔵および配分機器において電極材料として
使用できる。そのようなデバイスの１つが、ウルトラキャパシタである。炭素材料を含む
ウルトラキャパシタは、全体が本明細書に組み込まれている、共有されている米国特許第
７，８３５，１３６号に詳述されている。
【０３７３】
　ＥＤＬＣは、電解質溶液に浸漬された電極をエネルギ蓄積素子として用いる。通常は、
電解質に浸漬されて電解質が含浸した多孔性セパレータは、電極が互いに接触せず、電子
流が直接電極間を流れるのを防止することを確保する。同時に、この多孔性セパレータは
、電解質を介して、電極間をイオン電流が双方向に流れることを可能にし、これによって
、電極と電解質との間の界面に電荷の二重層が形成される。
【０３７４】
　電位をＥＤＬＣの一対の電極間に印加すると、電解質内に存在するイオンが、逆帯電し
た電極の表面に引き寄せられ、それらの電極に向かって移動する。このように、逆帯電し
たイオンの層が形成され、各電極表面の近くに保持される。電気エネルギは、これらのイ
オン層と対応する電極表面の電荷層との間の電荷分離層に蓄積される。実際には、これら
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の電荷分離層は、本質的に、静電キャパシタとして動作する。また、静電エネルギは、電
位によって誘起された電界の影響下で、電解液の分子の配向および配列によりＥＤＬＣに
蓄積できる。しかし、このエネルギ蓄積モードは副次的である。
【０３７５】
　本開示の炭素材料を含むＥＤＬＣは、高電力を必要とする様々な電子デバイスに使用で
きる。したがって、１つの実施形態では、炭素材料を含む電極が提供される。別の実施形
態では、電極は活性炭材料を含む。さらなる実施形態では、本炭素材料を含む電極を備え
たウルトラキャパシタが提供される。前述のさらなる実施形態では、超高純度合成炭素材
料は、上記のミクロ細孔およびメソ細孔の最適化されたバランスを構成する。
【０３７６】
　本開示の炭素材料は、様々な電子デバイス、例えば、デジタルスチルカメラ、ノートＰ
Ｃ、医療デバイス、位置追跡機器、自動車用機器、コンパクトフラッシュ（登録商標）機
器、携帯電話、ＰＣＭＣＩＡカード、ハンドヘルドデバイスおよびデジタル音楽プレーヤ
などの消費者用および商業用無線デバイスに使用される。ウルトラキャパシタは、掘削機
などの土木機器、フォークリフト、ゴミ収集車、港湾用および建設用クレーン、バス、自
動車、列車などの輸送システムなどの重機にも用いられる。
【０３７７】
　１つの実施形態では、本開示は、本明細書に記載の炭素材料を含むデバイスを対象とし
、ここで、本デバイスは、
　ａ）それぞれが本炭素材料を含む正電極および負電極と、
　ｂ）不活性多孔性セパレータと、
　ｃ）電解質と、
　を備えた電気二重層キャパシタ（ＥＤＬＣ）デバイスであり、正電極および負電極は、
不活性多孔性セパレータによって分離されている。
【０３７８】
　１つの実施形態では、本炭素材料を含むウルトラキャパシタデバイスは、少なくとも５
Ｗ／ｇ、少なくとも１０Ｗ／ｇ、少なくとも１５Ｗ／ｇ、少なくとも２０Ｗ／ｇ、少なく
とも２５Ｗ／ｇ、少なくとも３０Ｗ／ｇ、少なくとも３５Ｗ／ｇ、少なくとも５０Ｗ／ｇ
の重量出力を含む。別の実施形態では、本炭素材料を含むウルトラキャパシタデバイスは
、少なくとも２Ｗ／ｃｃ、少なくとも４Ｗ／ｃｃ、少なくとも５Ｗ／ｃｃ、少なくとも１
０Ｗ／ｃｃ、少なくとも１５Ｗ／ｃｃ、または少なくとも２０Ｗ／ｃｃの体積出力を含む
。別の実施形態では、本炭素材料を含むウルトラキャパシタデバイスは、少なくとも２．
５Ｗｈ／ｋｇ、少なくとも５．０Ｗｈ／ｋｇ、少なくとも７．５Ｗｈ／ｋｇ、少なくとも
１０Ｗｈ／ｋｇ、少なくとも１２．５Ｗｈ／ｋｇ、少なくとも１５．０Ｗｈ／ｋｇ、少な
くとも１７．５Ｗｈ／ｋｇ、少なくとも２０．０Ｗｈ／ｋｇ、少なくとも２２．５Ｗｈ／
ｋｇ、または少なくとも２５．０Ｗｈ／ｋｇの重量エネルギを含む。別の実施形態では、
本炭素材料を含むウルトラキャパシタデバイスは、少なくとも１．５Ｗｈ／リットル、少
なくとも３．０Ｗｈ／リットル、少なくとも５．０Ｗｈ／リットル、少なくとも７．５Ｗ
ｈ／リットル、少なくとも１０．０Ｗｈ／リットル、少なくとも１２．５Ｗｈ／リットル
、少なくとも１５Ｗｈ／リットル、少なくとも１７．５Ｗｈ／リットルまたは少なくとも
２０．０Ｗｈ／リットルの体積エネルギを含む。
【０３７９】
　前述のいくつかの実施形態では、本炭素材料を含むウルトラキャパシタデバイスの重量
出力、体積出力、重量エネルギおよび体積エネルギは、アセトニトリル中のテトラフルオ
ロホウ酸テトラエチルアンモニウムの１．０Ｍ溶液（ＡＮ中の１．０Ｍ　ＴＥＡＴＦＢ）
を含む電解質および０．５秒の時定数を用いて、２．７Ｖから１．８９Ｖの定電流放電に
よって測定される。
【０３８０】
　１つの実施形態では、本炭素材料を含むウルトラキャパシタデバイスは、少なくとも１
０Ｗ／ｇの重量出力、少なくとも５Ｗ／ｃｃの体積出力、少なくとも１００Ｆ／ｇ（０．
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５Ａ／ｇにおいて）の重量静電容量（ｇｒａｖｉｍｅｔｒｉｃ　ｃａｐａｃｉｔａｎｃｅ
）、少なくとも１０Ｆ／ｃｃ（０．５Ａ／ｇにおいて）の体積静電容量（ｖｏｌｕｍｅｔ
ｒｉｃ　ｃａｐａｃｉｔａｎｃｅ）を含む。１つの実施形態では、前述のウルトラキャパ
シタデバイスは、本炭素材料、導電性向上剤、バインダ、電解質溶媒および電解質塩を含
むコイン電池二重層ウルトラキャパシタである。さらなる実施形態では、前述の導電性向
上剤は、カーボンブラックおよび／または当該技術分野において周知の他の導電性向上剤
である。さらなる実施形態では、前述のバインダは、テフロン（登録商標）および／また
は当該技術分野において周知の他のバインダである。さらなる前述の実施形態では、電解
質溶媒は、アセトニトリルまたはプロピレンカーボネートまたは当該技術分野において周
知の他の電解質溶媒である。さらなる前述の実施形態では、電解質塩は、テトラエチルア
ミノテトラフルロボレート、トリエチルメチルアミノテトラフルロボレートまたは当該技
術分野において周知の他の電解質塩または当該技術分野において周知の液体電解質である
。
【０３８１】
　１つの実施形態では、本炭素材料を含むウルトラキャパシタデバイスは少なくとも１５
Ｗ／ｇの重量出力、少なくとも１０Ｗ／ｃｃの体積電力、少なくとも１１０Ｆ／ｇ（０．
５Ａ／ｇにおいて）の重量静電容量、少なくとも１５Ｆ／ｃｃ（０．５Ａ／ｇにおいて）
の体積静電容量を含む。１つの実施形態では、前述のウルトラキャパシタデバイスは、本
炭素材料、導電性向上剤、バインダ、電解質溶媒および電解質塩を含むコイン電池二重層
ウルトラキャパシタである。さらなる実施形態では、前述の導電性向上剤は、カーボンブ
ラックおよび／または当該技術分野において周知の他の導電性向上剤である。さらなる実
施形態では、前述のバインダは、テフロン（登録商標）およびまたは当該技術分野におい
て周知の他のバインダである。さらなる前述の実施形態では、電解質溶媒は、アセトニト
リルまたはプロピレンカーボネートまたは当該技術分野において周知の他の電解質溶媒で
ある。さらなる前述の実施形態では、電解質塩は、テトラエチルアミノテトラフルロボレ
ートまたはトリエチルメチルアミノテトラフルロボレート、または当該技術分野において
周知の他の電解質塩または当該技術分野において周知の液体電解質である。
【０３８２】
　１つの実施形態では、本炭素材料を含むウルトラキャパシタデバイスは、少なくとも９
０Ｆ／ｇ、少なくとも９５Ｆ／ｇ、少なくとも１００Ｆ／ｇ、少なくとも１０５Ｆ／ｇ、
少なくとも１１０Ｆ／ｇ、少なくとも１１５Ｆ／ｇ、少なくとも１２０Ｆ／ｇ、少なくと
も１２５Ｆ／ｇ、または少なくとも１３０Ｆ／ｇの重量静電容量を含む。別の実施形態で
は、本炭素材料を含むウルトラキャパシタデバイスは、少なくとも５Ｆ／ｃｃ、少なくと
も１０Ｆ／ｃｃ、少なくとも１５Ｆ／ｃｃ、少なくとも２０Ｆ／ｃｃ、少なくとも２５Ｆ
／ｃｃまたは少なくとも３０Ｆ／ｃｃの体積静電容量を含む。前述のいくつかの実施形態
では、重量静電容量および体積静電容量は、アセトニトリル中のテトラフルオロホウ酸テ
トラエチルアンモニウムの１．８Ｍ溶液（ＡＮ中の１．８Ｍ　ＴＥＡＴＦＢ）を含む電解
質および０．５Ａ／ｇ、１．０Ａ／ｇ、４．０Ａ／ｇまたは８．０Ａ／ｇの電流密度を使
用して、５秒の時定数で、２．７Ｖから０．１Ｖの定電流放電によって測定される。
【０３８３】
　１つの実施形態では、本開示は、本明細書に開示の炭素材料を含むウルトラキャパシタ
を提供し、電圧保持期間後の本炭素材料を含むウルトラキャパシタの元の静電容量（即ち
、電圧保持が施される前の静電容量）の減少率は、既知の炭素材料を含むウルトラキャパ
シタの元の静電容量の減少率より少ない。１つの実施形態では、６５℃、２．７Ｖで２４
時間の電圧保持後の本炭素材料を含むウルトラキャパシタに残っている元の静電容量の割
合は、少なくとも９０％、少なくとも８０％、少なくとも７０％、少なくとも６０％、少
なくとも５０％、少なくとも４０％、少なくとも３０％、少なくとも２０％または少なく
とも１０％である。前述のさらなる実施形態では、電圧保持期間後に残っている元の静電
容量の割合は、電流密度０．５Ａ／ｇ、１Ａ／ｇ、４Ａ／ｇまたは８Ａ／ｇで測定する。
【０３８４】
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　別の実施形態では、本開示は、本明細書に開示の炭素材料を含むウルトラキャパシタを
提供し、繰り返し電圧サイクリング後の本炭素材料を含むウルトラキャパシタの元の静電
容量の減少率は、同一条件が施された既知の炭素材料を含むウルトラキャパシタの元の静
電容量の減少率より少ない。例えば、１つの実施形態では、本炭素材料を含むウルトラキ
ャパシタに残っている元の静電容量の割合は、電流密度４Ａ／ｇでの２Ｖと１Ｖとの間の
サイクリングを含む、１０００回、２０００回、４０００回、６０００回、８０００回ま
たは１０００回の電圧サイクリングイベントの後の既知の炭素材料を含むウルトラキャパ
シタに残っている元の静電容量の割合よりも大きい。別の実施形態では、電流密度４Ａ／
ｇでの２Ｖと１Ｖとの間のサイクリングからなる、１０００回、２０００回、４０００回
、６０００回、８０００回または１０００回の電圧サイクリングイベントの後の本炭素材
料を含むウルトラキャパシタに残っている元の静電容量の割合は、少なくとも９０％、少
なくとも８０％、少なくとも７０％、少なくとも６０％、少なくとも５０％、少なくとも
４０％、少なくとも３０％、少なくとも２０％または少なくとも１０％である。
【０３８５】
　上述のように、本炭素材料を、ウルトラキャパシタデバイスに組み込むことができる。
いくつかの実施形態では、本炭素材料は、従来技術に従ってジェットミルを用いて、約１
０ミクロンの平均粒径に粉砕される。理論に拘束されることを望まないが、この微細な粒
径によって、粒子同士の導電性が高まり、かつ、非常に薄い薄板電極の製造が可能になる
と考えられている。ジェットミルは、本質的には、高圧窒素によって駆動される円板形チ
ャンバの内側で炭素を回転させることにより、炭素同士をこすり合わせてすりつぶす。大
きな粒子が送り込まれると、それらの粒子は遠心力によってチャンバの外側に押される。
粒子同士が互いにすりつぶし合うにつれ、粒子は中心に向かって移動し、最終的に、適切
な寸法に達した時点で、粉砕チャンバから外に出る。
【０３８６】
　さらなる実施形態では、ジェットミリングの後、炭素は、繊維質のテフロン（登録商標
）バインダ（３重量％）とブレンドされて、粒子をシート内に保持する。炭素とテフロン
（登録商標）の混合物は、均一な稠度に達するまで、混練する。その後、高圧ローラフォ
ーマ（ｈｉｇｈ－ｐｒｅｓｓｕｒｅ　ｒｏｌｌｅｒ－ｆｏｒｍｅｒ）を用いて、この混合
物をシートに圧延して、５０ミクロンの最終厚さを得る。これらの電極をパンチングして
円板にし、乾燥アルゴン雰囲気下で１９５℃まで加熱して、水および／または他の空中浮
遊汚染物質を除去する。電極を計量し、電極の寸法をノギスで測定する。
【０３８７】
　ＥＤＬＣの炭素電極は、適切な電解質溶液で湿潤させる。本出願のデバイスに使用され
る電解質溶液に使用される溶媒の例としては、これらに限定されないが、プロピレンカー
ボネート、エチレンカーボネート、ブチレンカーボネート、ジメチルカーボネート、メチ
ルエチルカーボネート、ジエチルカーボネート、スルホラン、メチルスルホランおよびア
セトニトリルが挙げられる。そのような溶媒は、通常、ＴＥＡＴＦＢ（テトラフルオロホ
ウ酸テトラエチルアンモニウム）；ＴＥＭＡＴＦＢ（トリ－エチル，メチルアンモニウム
テトラフルオロボレート）；ＥＭＩＴＦＢ（１－エチル－３－メチルイミドアゾリウムテ
トラフルオロボレート）；テトラメチルアンモニウムまたはトリエチルアンモニウム系の
塩などのテトラアルキルアンモニウム塩を含む、溶質と混合される。さらに、電解質は、
希薄硫酸や水酸化カリウムなどの水ベースの酸または塩基性電解質であってよい。
【０３８８】
　いくつかの実施形態では、電極は、アセトニトリル中のテトラフルオロホウ酸テトラエ
チルアンモニウムの１．０Ｍ溶液（ＡＮ中の１．０Ｍ　ＴＥＡＴＦＢ）を含む電解質で湿
潤させる。他の実施形態では、電極は、プロピレンカーボネート中のテトラフルオロホウ
酸テトラエチルアンモニウムの１．０Ｍ溶液（ＰＣ中の１．０Ｍ　ＴＥＡＴＦＢ）を含む
電解質で湿潤させる。これらは、研究および産業界の両方で使用される一般的な電解質で
あり、デバイス性能を評価する基準と見なされている。他の実施形態では、対称形炭素－
炭素（Ｃ－Ｃ）キャパシタが、不活性雰囲気下、例えば、アルゴングローブボックス内で
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組み立てられ、３０ミクロン厚のＮＫＫ多孔質膜がセパレータとして機能する。組み立て
られると、試料は、試料の多孔性に応じて、約２０分以上、電解質中に浸されてもよい。
【０３８９】
　いくつかの実施形態では、静電容量および電力出力は、Ｂｉｏｌｏｇｉｃ　ＶＭＰ３電
気化学ワークステーション上で、様々な電圧（１．０～最大電圧２．５Ｖまでの範囲）お
よび電流レベル（１～１０ｍＡまで）で、サイクリックボルタンメトリ（ＣＶ）、クロノ
ポテンショメトリ（ＣＰ）およびインピーダンス分光法を用いて測定される。本実施形態
では、静電容量は、次式を用いたポテンショグラムの放電曲線から計算できる。
【数１】

　　　式１
　式中、Ｉは電流（Ａ）、ΔＶは電圧降下、Δｔは時間差である。本実施形態では、試験
用キャパシタが対称炭素－炭素（Ｃ－Ｃ）電極なので、比静電容量は次式から求められる
。
　　Cs= 2C/me
　　　式２
　式中、ｍｅは、単一電極の質量である。比エネルギおよび電力は、次式を用いて求めら
れる。
【数２】

　　　式３
　　Ps= Es/4ESR
　　　式４
　式中、Ｃは、測定された静電容量であり、Ｖｍａｘは、最大試験電圧であり、ＥＳＲは
、放電初期の電圧降下から得られる等価直列抵抗である。ＥＳＲは、インピーダンス分光
法から交互に誘導することができる。
【０３９０】
（２．電池）
　本開示の炭素材料は、様々なタイプの電池の電極としても使用される。例えば、１つの
実施形態は、下記を含む電気エネルギ貯蔵機器を対象としている。
　ａ）炭素材料を含む少なくとも１つのアノード；
　ｂ）金属酸化物を含む少なくともカソード；および
　ｃ）リチウムイオンを含む電解液；
　ここで、炭素材料は、本明細書に記載の炭素材料のいずれかである。
【０３９１】
　別の実施形態は、金属空気電池、例えば、リチウム空気電池を対象としている。リチウ
ム空気電池は、一般に、正極と負極との間に介在する電解質を含む。正極は、一般に、酸
化リチウムまたは過酸化リチウムなどのリチウム化合物を含み、酸素を酸化または還元す
る働きをする。負極は、一般にリチウムイオンを吸収および放出する炭素質物質を含む。
スーパーキャパシタと同様に、本開示の炭素材料を含むリチウム空気電池などの電池は、
既知の炭素材料を含む電池よりも優れていることが期待されている。したがって、１つの
実施形態では、本発明は、本明細書に開示される炭素材料を含む、金属空気電池、例えば
、リチウム空気電池を提供する。
【０３９２】
　様々な他の電池、例えば、亜鉛－炭素電池、リチウム／炭素電池、鉛酸電池なども、本
明細書に開示される炭素材料によって性能が向上すると期待されている。当業者は、本開
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示の炭素材料から便益が得られる、他の特殊なタイプの炭素含有電池を認識するであろう
。したがって、別の実施形態では、本発明は、本明細書に開示の炭素材料を含む、電池、
具体的には、亜鉛／炭素電池、リチウム／炭素電池または鉛酸蓄電池を提供する。
【実施例】
【０３９３】
　以下の実施例で開示されている炭素材料は、本明細書に開示されている方法に従って調
製した。化学物質は、試薬グレードの純度またはそれ以上で商業的な供給源から入手し、
追加の精製を行わず、供給者から受け取ったまま使用した。
【０３９４】
　いくつかの実施例では、ポリマゲル粒子は、熱分解および／または活性化の前に凍結乾
燥する。これらの実施例において、通常、凍結ポリマヒドロゲル粒子を収容したトレイを
凍結乾燥機の棚に載せる前に、凍結乾燥機の棚を－３０℃まで事前冷却した。凍結乾燥用
チャンバ圧力は、通常、５０から１０００ｍＴｏｒｒの範囲であり、棚温度は、＋１０か
ら＋２５℃の範囲であった。あるいは、棚温度は、より低く（例えば、０℃から＋１０℃
の範囲に）設定してもよい。あるいは、棚温度は、より高く（例えば、２５℃から＋１０
０℃の範囲に）設定してもよい。チャンバ圧力は、５０から３０００ｍＴｏｒｒの範囲で
保持してよい。例えば、チャンバ圧力を、１５０から３００ｍＴｏｒｒの範囲で制御して
もよい。
【０３９５】
　特に記述がない限り、ポリマは、ある期間、７００～１２００℃の範囲の温度で、例え
ば、２００Ｌ／ｈの窒素ガス流を使用して８５０℃で、窒素雰囲気中で加熱することによ
り熱分解された。活性化条件は、通常、ある期間、８００～１０００℃の範囲の温度で、
例えばＣＯ２下、９００℃で６６０分間、熱分解ポリマヒドロゲルを加熱することを含む
。
【０３９６】
　ＴＧＡ研究は、Ｍｅｔｔｌｅｒ　Ｔｏｌｅｄｏ　ＴＧＡ／ＤＳＣ１　７０７　Ｎ２／Ｃ
Ｏ２　ＭＸ５システムを用いて行った。熱分解および活性化は、Ｔｈｅｒｍｏ　Ｓｃｉｅ
ｎｔｉｆｉｃ，Ｅｃｏｎｏｍｙ　Ｓｏｌｉｄ　Ｔｕｂｅ炉を用いて行った。表面積および
細孔体積の測定は、Ｍｉｃｒｏｍｅｒｉｔｉｃｓ　Ｔｒｉｓｔａｒ　ＩＩ　ＢＥＴシステ
ムを用いて行った。
【０３９７】
　現在の実施例の目的のために、２つのポリマのサンプルを調製した。両方のサンプルに
ついては、ポリマ相の溶媒は３５％（ｖ／ｖ）氷酢酸を含む水から構成され、ポリマ前駆
体は、レゾルシノールおよびホルムアルデヒドであり、触媒は酢酸アンモニウムであり、
ＲＣ比は５：１であり、ポリマ相の固形分は４５％であった。どちらの場合も、二次油相
は、Ｆｌｉｎｔ　Ｈｉｌｌｓ　１００ＨＣ炭化水素油から構成された。
【０３９８】
　１つの場合（サンプル１－１）において、二次油相は、酸を含んでいなかった。他の場
合（サンプル１－２）において、二次油相は、１２％（ｖ／ｖ）の酸を含み、氷酢酸１８
ｍＬを油１５０ｍＬに直接加え、室温で４００ｒｐｍで撹拌して、二次油相中に均一な酸
を得ることにより完了した。１２％の酸添加の選択は、このレベルが飽和レベルあると結
論を下した溶解度研究に基づいた。
【０３９９】
　両サンプルについては、重合は、本明細書に記載の方法に従って、水性ポリマ相と二次
油相とを接触させ、９０℃で１．５時間加熱して完了した。両サンプルについては、得ら
れたポリマ粒子は、本明細書に記載の方法に従って、濾過して二次相を除去し、炭素に加
工した。得られた活性炭は、本明細書に記載されるプロセスおよび方法を使用して、ＥＤ
ＬＣの物理化学的および電気化学的性能について特徴付けられた。物理化学的および電気
化学的データを表１に示す。図１は、炭素の細孔分布を示す。
【０４００】
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【表１】

【０４０１】
　油性二次相の飽和酸を使用することなく、本明細書に記載の方法によって生成されたポ
リマゲルから生成される炭素の場合については、細孔体積は、１７３０ｍ２／ｇの比表面
積において０．７２１ｃｍ３／ｇであり、本炭素は、１５Ａ未満の細孔を含む全細孔の２
１．４％、１６Ａ未満の細孔を含む全細孔の４５．０％および２０Ａ未満の細孔を含む全
細孔の９４．８％を有し、本来は微多孔性であった。また、油性二次相の飽和酸を使用す
ることなく、ポリマゲルから生成される炭素の場合については、重量静電容量は１２１．
１Ｆ／ｇで、最大理論体積静電容量は２６．１Ｆ／ｃｃであった。
【０４０２】
　油性二次相の飽和酸を使用して、本明細書に記載の方法によって生成されたポリマゲル
から生成される炭素の場合については、細孔体積は１７７５ｍ２／ｇの比表面積において
０．７３３ｃｍ３／ｇであり、本炭素はまた微多孔性であった。実際に、１５Ａ未満の細
孔を含む全細孔の２４．４％、１６Ａ未満の細孔を含む全細孔の５１．５％および２０Ａ
未満の細孔を含む全細孔の９８．１％を有し、微多孔性の範囲に顕著な改良があった。ま
た、油性二次相の飽和酸を使用することなく、ポリマゲルから生成される炭素の場合につ
いては、重量静電容量は１２６．７Ｆ／ｇで、最大理論体積静電容量は２７．０Ｆ／ｃｃ
であった。したがって、炭素が本明細書に記載の方法によるポリマゲルから作られ、油性
二次相が酸で飽和された場合、重量静電容量および最大理論体積静電容量の双方において
顕著な改良があった。
【０４０３】
　特定の実施形態および特徴は、１組の数値上限および１組の数値下限を用いて説明され
ている。別段の指定がなければ、任意の２つの値の組合せ、例えば、任意の低値と任意の
上値の組合せ、任意の２つの低値の組合せおよび／または任意の２つの上値の組合せを含
む、範囲が熟慮されることを理解すべきである。特定の下限、上限および範囲が、下記の
１つ以上の特許請求の範囲に記述されている。すべての数値は、「約」または「およそ」
指定値で、当業者が予想できる実験誤差および変動を考慮に入れている。
【０４０４】
　種々の用語が、上記で定義されている。特許請求の範囲で使用される用語が上記で定義
されていない範囲で、用語が少なくとも１つの刊行物または発行された特許に反映される
ように、最も広い定義を関連技術の当業者に与えることを考慮すべきである。さらに、こ
のような開示が本願の開示と不一致でない程度まで、かつこのような組み込みが許される
すべての管轄について、本出願に引用されたすべての特許、試験手順およびその他の文書
はすべて参照により本明細書に組み込まれている。
【０４０５】
　上述の様々な実施形態は、組み合わせて、さらなる実施形態を提供できる。本明細書に
おいて言及および／または出願データシートに記載されている、米国特許、米国特許出願
公開、米国特許出願、外国特許、外国特許出願および非特許刊行物のすべては、その全体
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が、参照により本明細書に組み込まれている。実施形態の態様は、必要であれば、様々な
特許、出願および刊行物の概念を使用して、別のさらなる実施形態を提供するために変更
することができる。これらおよび他の変更は、上述の詳細な説明に照らして実施形態に対
して行うことができる。一般に、以下の特許請求の範囲において、使用される用語は、明
細書および特許請求の範囲に開示された特定の実施形態の特許請求の範囲を限定するもの
と解釈されるべきではなく、そのような特許請求の範囲が権利を持つ同等物のすべての範
囲と共にすべての可能な実施形態を含むものと解釈されるべきである。したがって、本特
許請求の範囲は本開示により制限されない。
（１）１つ以上のフェノール性化合物および１つ以上の架橋性化合物を含有するモノマ成
分と担体流体とを含む反応物質混合物を調製することを含む、エマルジョンまたは懸濁液
工程によってゲル形態のポリマ粒子を作製する方法であって、
　ａ．前記担体流体が、前記担体流体の総重量に対して５０ｗｔ％未満のシクロヘキサン
を含有し、
　ｂ．前記モノマ成分が重合して、前記ゲル形態のポリマ粒子を形成し、
　ｃ．担体が、それぞれの種について飽和限界の少なくとも５０％の濃度で、酸、塩基も
しくは触媒、またはこれらの組合せを含み、
　ｄ．前記ゲル形態のポリマ粒子の体積平均粒度（Ｄｖ，５０）が、１ｍｍ以上である、
　ことを特徴とする方法。
（２）１つ以上のフェノール性化合物および１つ以上の架橋性化合物を含有するモノマ成
分と担体流体とを含む反応物質混合物を調製することを含む、エマルジョンまたは懸濁液
工程によってゲル形態のポリマ粒子を作製する方法であって、
　ａ．前記モノマ成分が重合して、前記ゲル形態のポリマ粒子を形成し、
　ｂ．前記担体流体が、界面活性剤を含有しないか、または臨界ミセル濃度未満の濃度で
界面活性剤を含有し、
　ｃ．担体が、それぞれの種について飽和限界の少なくとも５０％の濃度で、酸、塩基も
しくは触媒、またはこれらの組合せを含み、
　ｄ．前記ゲル形態のポリマ粒子の体積平均粒度（Ｄｖ，５０）が、１ｍｍ以上である、
　ことを特徴とする方法。
（３）１つ以上のフェノール性化合物および１つ以上の架橋性化合物を含有するモノマ成
分と担体流体とを含む反応物質混合物を調製することを含む、エマルジョンまたは懸濁液
工程によってゲル形態のポリマ粒子を作製する方法であって、
　ａ．前記モノマ成分が重合して、前記ゲル形態のポリマ粒子を形成し、
　ｂ．前記担体流体が、前記担体流体の総重量に対して５０ｗｔ％未満のシクロヘキサン
を含有し、
　ｃ．前記担体流体が、界面活性剤を含有しないか、または臨界ミセル濃度未満の濃度で
界面活性剤を含有し、
　ｄ．担体が、それぞれの種について飽和限界の少なくとも５０％の濃度で、酸、塩基も
しくは触媒、またはこれらの組合せを含み、
　ｅ．前記ポリマ粒子の体積平均粒度（Ｄｖ，５０）が、１ｍｍ以下である、
　ことを特徴とする方法。
（４）（１）または（２）に記載の方法であって、前記ゲル形態のポリマ粒子の体積平均
粒度（Ｄｖ，５０）が、２ｍｍ以上であることを特徴とする方法。
（５）（１）または（２）に記載の方法であって、前記ゲル形態のポリマ粒子の体積平均
粒度（Ｄｖ，５０）が、４ｍｍ以上であることを特徴とする方法。
（６）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記担体流体が、１つ以
上の植物油、１つ以上の鉱油、１つ以上の塩素化炭化水素、１つ以上のパラフィン油、ま
たはこれらの任意の混合物を含むことを特徴とする方法。
（７）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記モノマ成分が、１つ
以上の触媒を含む水性混合物であることを特徴とする方法。
（８）（７）に記載の方法であって、前記触媒が、炭酸アンモニウム、重炭酸アンモニウ
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ム、酢酸アンモニウム、水酸化アンモニウム、またはこれらの任意の混合物を含むことを
特徴とする方法。
（９）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記モノマ成分が、１つ
以上の触媒を含む水性混合物であり、前記１つ以上の触媒が、塩基性塩、有機酸、または
これらの任意の混合物を含むことを特徴とする方法。
（１０）（９）に記載の方法であって、前記有機酸が、酢酸、ギ酸、プロピオン酸、マレ
イン酸、シュウ酸、尿酸、乳酸、またはこれらの任意の混合物であることを特徴とする方
法。
（１１）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記反応混合物をかき
混ぜることをさらに含むことを特徴とする方法。
（１２）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記反応物質混合物を
約３０℃から約１５０℃までの温度に加熱することをさらに含むことを特徴とする方法。
（１３）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記モノマ成分が、重
合中に７未満のｐＨを有することを特徴とする方法。
（１４）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記エマルジョンまた
は懸濁液工程によって前記ゲル形態のポリマ粒子を作製する前に、前記１つ以上のフェノ
ール性化合物と前記１つ以上の架橋性化合物とを互いに予備重合させて、プレポリマを形
成することを特徴とする方法。
（１５）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記反応混合物が、０
．０１％から２０％の、約１００ダルトンから約２，０００ダルトンまでの分子量を有す
る非イオン性界面活性剤をさらに含むことを特徴とする方法。
（１６）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記ゲル形態のポリマ
粒子を不活性雰囲気中で約５００℃から約２，４００℃までの範囲の温度で加熱して、熱
分解粒子を生成することをさらに含むことを特徴とする方法。
（１７）（１６）に記載の方法であって、前記熱分解粒子が、０．５ｃｍ３／ｇ超の総細
孔体積および２１以上のゲラメータ（ＧＭ）を有することを特徴とする方法。
（１８）（１７）に記載の方法によって生成された、活性化された熱分解粒子を含むこと
を特徴とする電極。
（１９）（１７）に記載の方法によって生成された、活性化された熱分解粒子を含むこと
を特徴とする電気エネルギ貯蔵機器。
（２０）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記担体流体が、１０
０ｋＰａの圧力において８１℃以上の沸点を有することを特徴とする方法。
（２１）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記ポリマ粒子を前記
担体流体から分離して、ゲル形態の分離されたポリマ粒子を得ることをさらに含むことを
特徴とする方法。
（２２）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記モノマ成分が、重
合中に７超のｐＨを有することを特徴とする方法。
（２３）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記モノマ成分が重合
して前記ゲル形態のポリマ粒子を形成するときに、前記反応物質混合物が、約３０℃以上
の温度であることを特徴とする方法。
（２４）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記エマルジョンまた
は懸濁液工程によって前記ゲル形態のポリマ粒子を作製する前に、前記１つ以上のフェノ
ール性化合物と前記１つ以上の架橋性化合物とを互いに予備重合させて、約１．１０００
から約１．７０００までの範囲の屈折率を有する液体プレポリマを形成することを特徴と
する方法。
（２５）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記反応物質混合物が
、窒素含有電気化学改変剤をさらに含むことを特徴とする方法。
（２６）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記ゲル形態のポリマ
粒子のサイズ減少を伴わずに、前記ゲル形態のポリマ粒子を乾燥させることをさらに含む
ことを特徴とする方法。
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（２７）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、前記ゲル形態のポリマ
粒子が、約０．０１ｃｍ３／ｇから１．５ｃｍ３／ｇの間の総細孔体積を有することを特
徴とする方法。
（２８）（１）から（３）のいずれか１項に記載の方法であって、
　前記ゲル形態のポリマ粒子を不活性雰囲気中で５００℃から２，４００℃までの範囲の
温度で加熱して、熱分解粒子を生成することと；
　前記熱分解粒子を、二酸化炭素、一酸化炭素、蒸気、酸素、またはこれらの任意の混合
物を含む雰囲気中で５００℃から１，３００℃までの範囲の温度で活性化させて、活性化
粒子を生成することと、
　をさらに含むことを特徴とする方法。
（２９）（２８）に記載の方法であって、前記活性化粒子が、０．５ｃｍ３／ｇ超の総細
孔体積および２４以上のゲラメータ（ＧＭ）を有することを特徴とする方法。
（３０）（２８）に記載の方法であって、前記活性化粒子が、１ｃｍ３／ｇ超の総細孔体
積および９から２１までのゲラメータ（ＧＭ）を有することを特徴とする方法。
（３１）（２８）に記載の方法によって生成された、活性化された熱分解粒子を含むこと
を特徴とする電極。
（３２）（２８）に記載の方法によって生成された、活性化された熱分解粒子を含むこと
を特徴とする電気エネルギ貯蔵機器。
（３３）１７００ｍ２／ｇ超の比表面積および０．７ｃｍ３／ｇ超の細孔体積を有し、全
細孔の９５％超が２０Ａ以下のサイズを有する細孔に属しており、アセトニトリル中のテ
トラエチルアンモニウムテトラフルオロボランを含む電解質を用いて０．５Ａｍｐ／ｇの
電流密度で測定した場合、重量静電容量による静電容量が１２０Ｆ／ｇ超であり、最大理
論静電容量については静電容量が２６Ｆ／ｃｍ３超であることを特徴とする炭素材料。
（３４）（３３）に記載の炭素材料であって、光子誘起Ｘ線放出によって測定した場合、
１１から９２の間の分子量を有するすべての原子を２００ｐｐｍ未満有することを特徴と
する炭素材料。
（３５）１７００ｍ２／ｇ超の比表面積および０．７ｃｍ３／ｇ超の細孔体積を有し、全
細孔の９８％超が２０Ａ以下のサイズを有する細孔に属しており、アセトニトリル中のテ
トラエチルアンモニウムテトラフルオロボランを含む電解質を用いて０．５Ａｍｐ／ｇの
電流密度で測定した場合、重量静電容量による静電容量が１２５Ｆ／ｇ超であり、最大理
論静電容量については静電容量が２７Ｆ／ｃｍ３超であることを特徴とする炭素材料。
（３６）（３３）に記載の炭素材料であって、光子誘起Ｘ線放出によって測定した場合、
１１から９２の間の分子量を有するすべての原子を２００ｐｐｍ未満有することを特徴と
する炭素材料。
（３７）（３３）から（３６）のいずれか１項に記載の炭素材料を含むことを特徴とする
電極。
（３８）（３３）から（３７）のいずれか１項に記載の炭素材料または電極を含むことを
特徴とする電気エネルギ貯蔵機器。
（３９）水性ポリマ相および油性二次相を含み、前記水性ポリマ相および油性二次相のｐ
Ｈａｂｓが、互いの１ｐＨａｂｓ単位以内であることを特徴とする、懸濁液またはエマル
ジョン重合工程。
（４０）水性ポリマ相および油性二次相を含み、前記水性ポリマ相および油性二次相のｐ
Ｈａｂｓが、互いの０．５ｐＨａｂｓ単位以内であることを特徴とする、懸濁液またはエ
マルジョン重合工程。
（４１）水性ポリマ相および油性二次相を含み、前記水性ポリマ相および油性二次相のｐ
Ｈａｂｓが、互いの０．１ｐＨａｂｓ単位以内であることを特徴とする、懸濁液またはエ
マルジョン重合工程。
（４２）水性ポリマ相および油性二次相を含み、前記水性ポリマ相のｐＨａｂｓが、前記
油性二次相のｐＨａｂｓより少なくとも０．１ｐＨａｂｓ単位大きいことを特徴とする、
懸濁液またはエマルジョン重合工程。
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（４３）水性ポリマ相および油性二次相を含み、前記水性ポリマ相のｐＨａｂｓが、前記
油性二次相のｐＨａｂｓより少なくとも０．５ｐＨａｂｓ単位大きいことを特徴とする、
懸濁液またはエマルジョン重合工程。
（４４）水性ポリマ相および油性二次相を含み、前記水性ポリマ相のｐＨａｂｓが、前記
油性二次相のｐＨａｂｓより少なくとも１ｐＨａｂｓ単位大きいことを特徴とする、懸濁
液またはエマルジョン重合工程。
（４５）水性ポリマ相および油性二次相を含み、前記水性ポリマ相のｐＨａｂｓが、前記
油性二次相のｐＨａｂｓより少なくとも０．１ｐＨａｂｓ単位小さいことを特徴とする、
懸濁液またはエマルジョン重合工程。
（４６）水性ポリマ相および油性二次相を含み、前記水性ポリマ相のｐＨａｂｓが、前記
油性二次相のｐＨａｂｓより少なくとも０．５ｐＨａｂｓ単位小さいことを特徴とする、
懸濁液またはエマルジョン重合工程。
（４７）水性ポリマ相および油性二次相を含み、前記水性ポリマ相のｐＨａｂｓが、前記
油性二次相のｐＨａｂｓより少なくとも１ｐＨａｂｓ単位小さいことを特徴とする、懸濁
液またはエマルジョン重合工程。

【図１】
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